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PRÉFACE 


Le présent ouvrage traite des nombreuses questions relatives 
aux bases physiques de l'électronique quantique du domaine opti- 
que. Ces questions sont examinées dans l’ordre suivant : le rayonne- 
ment optique en l'absence de matière (premier chapitre); l’interac- 
tion entre le rayonnement et les particules matérielles au niveau des 
processus élémentaires (deuxième chapitre); les principales ques- 
tions de la physique de la matiere ayant trait à l'électronique quan- 
tique (troisième chapitre); l’étude générale de l'interaction entre 
le rayonnement optique et la matière (quatrième chapitre); les phé- 
nomènes optiques non linéaires (cinquième chapitre). 

Le premier chapitre compare les différents modes de description 
du rayonnement optique (répondant à l'optique géométrique, à 
l’optique ondulatoire et à l’optique quantique); il examine le pas- 
sage des ondes lumineuses aux ensembles de photons et étudie les 
problèmes concernant la cohérence optique et sa liaison avec les 
propriétés statistiques du rayonnement. Il examine aussi les prin- 
cipes de l’holographie et certains problèmes de la mécanique quan- 
tique liés au comportement d’un seul photon dans un interféromètre. 

Le deuxième chapitre systématise tous les processus élémentaires 
d'interaction électron-photon, compte tenu de leur étude aux dif- 
férents ordres avec l’application de diverses approximations de la 
méthode des perturbations. Il analyse l’hamiltonien d’interaction 
entre le rayonnement et l’électron ainsi que la structure des éléments 
de matrices. Il étudie dans le détail les processus à un seul photon 
(absorption et émission de la lumière), les processus à deux photons 
(diffusion de la lumière) et les processus à trois photons (génération 
paramétrique de la lumière). Il passe en revue les traits spécifiques 
de l'interaction entre le rayonnement et les électrons libres. 

Le troisième chapitre est consacré à l’étude des problèmes phy- 
siques de la matière : niveaux des atomes et des molécules, structure 
et vibrations du réseau cristallin, éléments de la théorie des bandes 
et de la statistique des électrons dans les cristaux, quasi-particules, 
transitions non optiques, processus de relaxation, notion de tem- 
pérature négative. 
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Le quatrième chapitre compare les divers modes de description de 
l'interaction entre le rayonnement et les particules (descriptions clas- 
sique, quantique, semi-classique), donne les descriptions macros- 
copique et microscopique des paramètres optiques de la matière, 
traite des dispersions temporelle et spatiale, expose les éléments 
d'optique cristalline et envisage divers phénomènes physiques: 
électro-optiques, magnéto-optiques, photo-électriques, la lumines- 
cence, la photo-élasticité et autres. Il examine les propriétés spectrales 
de la matière et la forme des raies spectrales. 

Le cinquième chapitre, qui constitue en fait une suite au quatrième 
chapitre, considère les phénomènes optiques non linéaires : la signi- 
fication physique, les causes, les caractéristiques spécifiques, la place 
et le rôle de ces phénomènes. Une étude distincte est consacrée aux 
problèmes relatifs aux conditions de transformation de la lumière 
en lumière dans les processus cohérents (adaptation des phases), 
à l'interaction des ondes lumineuses avec les mouvements collectifs 
dans un milieu, à l’autofocalisation de la lumière. Il examine en 
détail, sur la base de l'effet de saturation, les questions ayant trait 
à la génération continue du rayonnement laser. 

Le livre se termine par un bref historique de l’électronique quan- 
tique. 

L'auteur s’est efforcé de donner un tableau suffisamment systé- 
matique, riche en informations, des bases physiques de l’électronique 
quantique; de montrer les diverses approches des phénomènes phy- 
siques, les différentes approximations et les différents procédés de 
description, de fournir aux lecteurs les informations qui pourront 
leur permettre d'utiliser les ouvrages spécialisés (monographies, 
articles, etc.), de mettre l'accent sur la physique des phénomènes 
sans négliger cependant l'aspect mathématique. 

Ce livre s'adresse à de larges milieux de lecteurs : aux étudiants, 
aux élèves-ingénieurs, aux candidats à l’agrégation, ainsi qu'aux 
ingénieurs et techniciens travaillant dans le domaine de l'électronique 
quantique et de la technique des lasers. Il peut être utilisé comme 
manuel. 

Les bases physiques de l'électronique quantique ne constituent 
qu'une première étape (étape initiale) dans l'étude de l’ensemble des 
questions extrêémement nombreuses qu'il est convenu de nos jours 
de faire figurer dans le cadre de l'électronique quantique. Une deu- 
xième étape prévoit l'étude des processus physiques qui intervien- 
nent dans les lasers (questions concernant l'obtention de l’inversion 
de populations, la formation du champ de rayonnement dans la cavité 
résonnante optique, la dynamique des processus), les générateurs 
paramétriques de lumière, les générateurs des harmoniques et les 
lasers à effet Raman. Toutes ces matières sont étudiées par l’auteur 
dans un autre livre qui sera publié aux éditions « Sovetskoé radio » 
(il a pour titre « Physique des processus dans les générateurs de rayon- 
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nement optique cohérent ») et qui constitue une suite logique du pré- 
sent ouvrage. 

En conclusion, l’auteur tient à remercier tout particulièrement 
les professeurs V. Diakov et S. Zousmanovski pour l’intérêt qu'ils 
manifestèrent lors de la préparation de ce livre et leurs nombreux 
conseils utiles. L'auteur tient également à exprimer sa vive grati- 
tude au professeur N. Zernov, à V. Nikitine, docteur ès sciences tech- 
niques et à [. Polouektov, licencié ès sciences physiques et mathé- 
matiques, qui ont bien voulu relire le texte du manuscrit de ce livre 
et susciter des améliorations nombreuses. L'auteur est très reconnais- 
sant à A. Tarassova pour son assistance dans la préparation du manus- 
crit. 


CHAPITRE PREMIER 


RAYONNEMENT OPTIQUE 


1.1. Procédés de description du rayonnement optique 


Rayons lumineux et faisceaux lumineux. Pour l’étude du rayonne- 
ment optique on utilise divers concepts. Le plus simple est le con- 
cept de rayons lumineux, c’est-à-dire de lignes géométriques le long 
desquelles se propage l’énergie lumineuse. On connaît très bien les 
propriétés des rayons lumineux : dans un milieu homogène les rayons 
lumineux sont rectilignes ; ils sont indépendants les uns des autres 
et en cas d'intersection ils ne se perturbent pas mutuellement. 

Plaçons devant une source lumineuse ponctuelle un écran percé 
d’un trou. Le trou délimitera dans l’espace derrière l’écran un cer- 
tain volume à l’intérieur duquel se propage l'énergie lumineuse sous 
forme d’un faisceau lumineux (fig. 1.1). On peut observer les fais- 
ceaux lumineux seulement et non les rayons lumineux. A la rigueur, 
les rayons lumineux ne sont qu’une idéalisation qui s'avère commo- 
de pour les diverses constructions géométriques et pour les calculs. 
Pour cette raison, c'est précisément à propos des faisceaux lumineux 
qu'il faudrait parler de la propagation indépendante et en ligne 
droite. 

Le faisceau lumineux représenté sur la figure 1.1 a la forme d’un 
cône dont l'angle d'ouverture «& est défini par la distance entre la 
source et l’écran et par les dimensions du trou (le diaphragme d’ouver- 
ture). Pour & = 0 on dit qu'il y a un faisceau de rayons lumineux 
parallèles. La notion de faisceaux parallèles est largement utilisée ; 
or on ne devra pas oublier qu'en réalité de tels faisceaux n'existent. 
pas. Le faisceau de rayons lumineux parallèles n'est qu’une idéa- 
lisation commode. 

Indiquons les grandeurs physiques que l’on a à considérer lors de 
l'étude des faisceaux lumineux: le flux lumineux ©: la quantité 
d'énergie lumineuse qui passe, par unité de temps, à travers un cer- 
tain élément de surface, par exemple à travers une section transversa- 
le fixée du faisceau; la densité S du flux lumineux : le flux lumineux 
à travers une surface unité: l'intensité lumineuse J : le flux lumi- 
neux émis par une source lumineuse ponctuelle dans l’angle solide 
unité ; l’émittance lumineuse R : le flux lumineux émis dans toutes 
les directions par l’unité de surface d’une source lumineuse étendue ; 
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la luminance B: le flux lumineux émis dans l'angle solide unité 
par l’unité de surface de la source lumineuse; l'éclairement E: le 
flux lumineux reçu par l'unité de surface. 


Fig. 1.1 


Indiquons aussi quelques relations utiles: 
J = dO/dQ (1.1.1) 


où dO est le flux lumineux émis par une source ponctuelle dans 
l'angle solide d ; 


R = dO/do (1.1.2) 
où dO est le flux lumineux émis par l’élément de surface dv; 
B = d‘®/do dQ cos 8 (1.1.3) 


où d*O est le flux lumineux émis par l'élément de surface do dans 
l'angle solide dQ, 6 l'angle formé entre la direction d'émission et la 
normale à l'élément de surface do; 


E = dO/do (1.1.4 
où dO est le flux reçu par l'élément de surface do; 
E = J cos 0/r° (1.1.5) 


est la formule de l’éclairement produit par une source lumineuse 
ponctuelle d’intensité J en un point de surface se trouvant à la dis- 
tance r de la source; 8 l’angle formé entre la direction de la source 
et la normale à la surface au point considéré. 


Ondes lumineuses. Plusieurs phénomènes optiques (l’interférence, 
la diffraction et la polarisation de la lumière) ne peuvent pas être 
expliqués dans le cadre des concepts utilisant les rayons et les fais- 
<eaux lumineux. Il est devenu nécessaire d’élaborer une approche 
plus générale d’après laquelle le rayonnement optique est considéré 
sous forme d'ondes électromagnétiques (ondes lumineuses). Sous 
cette approche, tous les traits spécifiques des ondes lumineuses se 
trouvent liés uniquement à la longueur d'onde. 
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La notion de rayonnement optique comprend le rayonnement 
ultraviolet dont les longueurs d'ondes vont approximativement de 
0,01 à 0,4 micron, le rayonnement visible dont les longueurs d'ondes 
sont comprises entre 0,4 et 0,75 micron et le rayonnement infrarouge 
dont les longueurs d'ondes s'étendent de 0,75 à 10° microns environ. 

L’onde lumineuse est caractérisée par le vecteur de l'intensité du 
champ électrique E (r, t) et le vecteur de l’intensité du champ magné- 
tique H (r, £). Si la lumière se propage dans le vide, ces vecteurs 
vérifient le système d'équations de Maxwell suivant : 


rot E=—}?##, divE=—0, 
c ôt 


i à (1.1.6) 
rotH———E#, div H=0, 
c ot 


où c = 3-108 m/s est la vitesse de la lumière dans le vide. En uti- 
lisant ces équations, on obtient : 


14 9 14 6° 
rot rot E — ——-;rotH= EE 


Tout vecteur a vérifiant la relation rot rot a = grad div a — Aa, 
il en vient 
rot rot E = —AE. 


Finalement, on obtient pour le vecteur E l’équation d'onde suivante: 


1 6 
Une équation analogue peut également s’écrire pour le vecteur H: 
1 


Connaissant les vecteurs E et H, on peut déterminer, première- 
ment, l'énergie lumineuse dans l’unité de volume (la densité de rayon- 
nement ou l’émittance énergétique) : 


p = (E? + H°)/8n (1.1.8) 


et, deuxièmement, la quantité d'énergie lumineuse transportée 
par l'onde, par unité de temps, à travers une surface unité (la densité 
de flux lumineux): 


S=IS|=-£1I(E x H)|. (1.1.9) 


Remarquons que l'élément de surface est choisi de manière qu'il 
soit perpendiculaire au vecteur S. 

Le vecteur S porte le nom de vecteur de Poynting. Sa direction 
est celle de la propagation de l’onde lumineuse. La formule (1.1.9) 
montre que les ondes lumineuses sont des ondes transversales : 
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les vecteurs E et H sont perpendiculaires à la direction de propaga- 
tion de l'onde. 

Au lieu des vecteurs E et H, pour la description des ondes on peut 
utiliser le potentiel vectoriel A (r, t) et le potentiel scalaire  (r, t). 
Dans ce cas on a: 


E— — 27 A—grad q, H = rot A. (1.1.10) 


On sait que les potentiels À et ne sont pas définis de façon univo- 
que et peuvent donc être choisis, en particulier, de manière à véri- 
fier les relations suivantes : 


divA=0, = 0. (1.1.11) 
Dans ce cas on a: 


E——+%ŸA, H=rotA. (1.1.12) 


J1 n’est pas difficile de se convaincre que le potentiel A obéit, de 

même que les vecteurs E et H, à l’équation d'onde 
141 æ& : 

AA —--— A=0. (1.1.13) 

Un cas particulier très important est celui d’une onde lumineuse 

plane, c'est-à-dire d'une onde pour laquelle les vecteurs E et H 

dépendent du temps et d’une seule coordonnée spatiale; c’est ainsi 

que pour une onde plane qui se propage le long de l’axe des : on a: 

E (z, t)et H (z, t). Les ondes planes sont étudiées en détail au $ 1.2. 


Propagation des ondes lumineuses dans un milieu. Si l'onde lu- 
mineuse se propage non dans le vide mais dans un milieu matériel, 
il est nécessaire de tenir compte de l'interaction entre le rayonne- 
ment et les charges électriques de ce milieu. C’est pourquoi on intro- 
duit dans ce cas deux nouvelles caractéristiques vectorielles de l’onde 
lumineuse : l’induction électrique (le déplacement électrique) D (r, t) 
et l'induction magnétique B (r, t). Les relations entre les vecteurs D, 
B et E, H sont décrites par des équations dites de mécanique qui 
se présentent, dans le cas Je plus simple du milieu isotrope, sous la 


forme : 
D = &E, (1.1.14) 


B = uH, (1.1.15) 


où & est la permittivité ou la constante diélectrique et pu la perméa- 
bilité magnétique du milieu. Pour une onde dans un milieu diélec- 
trique, les équations de Maxwell deviennent {[cf. les équations (1.1.6)] : 


: 1 9 , 
rotE=—++#B, divD=0, 


+ (1.116) 
rot H=—— D, div B=—0, 
c ot 
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Le système (1.1.16) doit être évidemment considéré en association 
avec les équations de mécanique (1.1.14) et (1.1.15). 

Dans le cas général, les valeurs de & et u dépendent des caracté- 
ristiques du champ d'onde et, par voie de conséquence, elles varient 
en fonction du temps. Si l’intensité du champ d'onde n’est pas trop 
élevée, cette variation de e et u peut être négligée et l’on dit que 
l’approximation de l'optique linéaire est valable. Dans le cadre 
de cette approximation, on peut obtenir à partir de (1.1.16) des équa- 
tions des ondes analogues aux équations (1.1.7): 


AE — —+ TE =0, (1.1.17a) 
en À 
AH— << H= 0. (1.1.17b) 


En comparant (1.1.17) à (1.1.7), on trouve que la vitesse de propa- 


gation de la lumière dans un milieu diélectrique est égale à c/V eu. 
La densité de rayonnement dans un diélectrique est définie par 
l'expression 


p = (8E3 + uH°)/8n. (1.1.18) 


Quant à la densité de flux lumineux, elle est donnée comme précé- 
demment par l’expression (1.1.9). 

Enfin, indiquons comment sont transformées pour le milieu maté- 
riel les relations (1.1.10): 


E=—7A—grad, B=rotA. (1.1.19) 


Optique ondulatoire et optique géométrique. L'optique fondée 
sur le concept d'ondes lumineuses est appelée optique physique ou 
optique ondulatoire. L’optique qui se limite aux notions de rayons 
ou faisceaux lumineux porte le nom d'optique géométrique. 

Supposons que dans chaque élément suffisamment petit de l’espace 
l'onde lumineuse puisse être considérée comme étant plane. A cet 
effet, il est nécessaire que l’amplitude et la direction de propagation 
de l’onde ne varient pratiquement pas sur des distances de l’ordre 
de la longueur d'onde. Pour le domaine optique, cette condition est 
bien remplie dans plusieurs cas. Dans ces conditions, on peut intro- 
duire la notion de surface d’onde (de front d’onde) en tant que lieu 
géométrique dont tous les points sont caractérisés à l’instant donné 
par la même phase de l'onde. L'’onde plane possède un front plan. 
L'onde provenant d’une source ponctuelle a un front sphérique (onde 
sphérique). En chaque point de l’espace, la direction de propagation 
de l’onde est perpendiculaire à son front. 

Dans le cas considéré on peut introduire la notion de rayons lumi- 
neux comme lignes géométriques dont les tangentes coïncident en 
chaque point avec la direction de propagation de l’onde (sont per- 
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pendiculaires au front d'onde). Cette notion permet de passer de 
l'optique ondulatoire à l'optique géométrique. 

L'optique géométrique est le cas limite de l’optique ondulatoire, 
correspondant à de petites longueurs d'ondes (À — 0). Dans la pra- 
tique, il suffit que la longueur soit très petite devant les dimensions 
géométriques caractéristiques pour un problème donné. Les lois de 
réflexion et de réfraction des rayons qui servent de base à l'optique 
géométrique peuvent être obtenues à partir des équations de Maxwell 
pour le cas limite où À —+ 0. 

Remarquons qu’en optique géométrique on lie souvent à la notion 
de rayon (faisceau) non seulement les caractéristiques énergétiques 
telles que la valeur du flux lumineux mais aussi les caractéristiques 
« d'origine » ondulatoire : la fréquence, la longueur d’onde, la pola- 
risation. C’est ainsi par exemple qu'il peut s’agir d’un rayon lumi- 
neux polarisé rectilignement et ayant une fréquence déterminée. 

Remarquons, en conclusion, que les faisceaux de rayons lumineux 
parallèles correspondent aux ondes lumineuses planes. Comme il a 
été dit précédemment, les faisceaux de rayons lumineux parallèles 
n'existent pas en réalité. Cela signifie que les ondes planes ne sont 
elles aussi qu’une idéalisation. Néanmoins, dans beaucoup de cas 
cette idéalisation fournit des approximations satisfaisantes bien 
commodes. En outre, on doit avoir en vue qu'une onde réelle peut 
pratiquement toujours être représentée par une superposition d'ondes 
planes. Pour toutes ces raisons, l’optique ondulatoire utilise large- 
ment la notion d'ondes planes et l’optique géométrique la notion de 
faisceaux parallèles. Rappelons enfin que la possibilité elle-même 
d’un passage à l’optique géométrique est liée à la possibilité de rempla- 
cer une onde réelle par un jeu d'ondes planes dont chacune est con- 
sidérée dans les limites d’une petite portion de l’espace. 


Photons. L'étude la plus conséquente des phénomènes optiques 
est fondée sur la théorie quantique selon laquelle la lumière repré- 
sente un flux de particules élémentaires appelées photons. 

Indiquons les principales propriétés des photons: 

a) le photon ne porte pas de charge électrique et ne possède pas 
de masse propre; 

b) l'énergie e, d'un photon est définie par la relation 


Ey — ko, (1.1.20} 
où À — 10-%# J.sest la constante de Planck et w la pulsation du rayon- 
nement optique (ici et dans la suite de cet ouvrage nous utilisons les 


fréquences cycliques) ; 
c) l'impulsion d’un photon p est définie par la relation 


p = k = fino/c, (1.1.2) 
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où k est le vecteur d'onde du rayonnement optique, n le vecteur unité 
dans la direction de propagation de l’onde (voir $ 1.2); 

d) le spin du photon est égal à l'unité (en unités k); 

e) le photon peut avoir deux polarisations indépendantes; les 
types de polarisation du photon correspondent aux types possibles 
de polarisation d’une onde lumineuse (la polarisation de l’onde lumi- 
neuse est traitée au $ 1.2); 

f) l’état du photon en tant que microparticule est défini entière- 
ment si l’on donne quatre grandeurs : trois projections de l’impulsion 
(kk,, hk,, kk.) et la polarisation & (cet indice prend l’une des deux 
valeurs possibles : 1 ou 2); l’état concret d’un photon sera considéré 
comme un état ka [conformément à (1.1.20) et (1.1.21) l'énergie d’un 
photon à l’état ka est égale à Aickl; 

g) parler des coordonnées spatiales d’un photon n’a pas de sens: 
la position d’un photon dans l’espace ne peut être localisée qu’à 
une longueur d'onde À près (il n’existe pas de fonction d'onde du 
photon dans le sens habituel, en coordonnées). 


Soulignons que les propriétés du photon doivent être examinées sur la base 
des concepts de la mécanique quantique. A ce propos il convient d'indiquer 
par exemple la dualité onde-corpuscule des propriétés du photon. Ce dualisme 
se découvre déjà dans les relations (1.1.20) et (1.1.21) qui relient entre elles les 
caractéristiques corpusculaires (£., p) et les caractéristiques ondulatoires (w, k). 
La dualité onde-corpuscule dans la nature du photon se manifeste nettement 
lorsqu'on considère Je comportement d’un seul photon dans un interféromètre 
quelconque (voir $ 1.8). 

Observons en outre que le photon peut occuper, de même que toute micro- 
particule, les divers états quantiques caractérisés par les différents jeux de 
grandeurs simultanément mesurables. Nous avons choisi ici des états dans les- 
quels le photon possède les projections de l’impulsion (et, par conséquent. l’éner- 
gie) et la polarisation mesurables à la fois. Pourtant, d’autres états, caractérisés 
par une collection d’autres grandeurs physiques, sont également possibles. 
C'est ainsi par exemple qu'on peut envisager des états dans Le uels l'impulsion 
et la polarisation du photon sont indéfinies (dans ces états l'impulsion et la 

olarisation ne servent plus de caractéristiques du photon), alors que l'énergie, 
e moment angulaire, la projection du moment angulaire et la parité du photon 
sont définis. (Rappelons que la parité est une grandeur adoptée en mécanique 
st ir et pouvant prendre l’une des deux valeurs; les fonctions d'onde 
décrivant les états de parités différentes se comportent d’une manière différente 
lorsqu'elles sont transformées en leur image dans le miroir: en cas de parités 
impaires les fonctions sont changées en leurs opposées et en cas de parités paires 
elles restent inchangées). 


La lumière comme ensemble de photons. Ainsi qu’on l’a dit plus 
haut, l’étude la plus conséquente envisage le champ lumineux comme 
un certain ensemble de photons. Si NV, est le nombre de photons à 
l’état ka dans l’unité de volume du champ, on a 


p= À S'hoNe. (11.22) 
a=1 k 
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Ce qui signifie, en d’autres termes, que l’énergie d’un champ lumi- 
neux est la somme des énergies des photons qui « peuplent » ce champ. 
Une relation analogue peut également s’écrire pour l’impuilsion to- 
tale P du volume unité du champ: 


P=S/2= À S'EkNyo. (1.1.23) 
a=1 k 


L'impulsion d’un champ lumineux est égale à la somme des impul- 
sions des photons. En appliquant les relations (1.1.22) et (1.1.23) 
on ne devra pas oublier que la grandeur V4, ne peut être localisée 
dans l’espace qu’à la longueur d'onde À près. 

Le passage d’une description classique du champ lumineux à 
une description quantique, autrement dit des ondes lumineuses aux 
ensembles de photons, est étudié au $ 1.3. 

En considérant les ensembles de photons il est nécessaire de tenir 
compte des propriétés statistiques du photon. Rappelons que d’après 
leurs propriétés statistiques, c'est-à-dire d’après leur comportement 
dans l’ensemble de leurs semblables, toutes les particules existant 
dans la nature se répartissent en deux groupes: les fermions (parti- 
cules obéissant à la statistique de Fermi-Dirac) et les bosons (parti- 
cules obéissant à la statistique de Bose-Einstein). Le groupe de fer- 
mions comprend les particules qui possèdent un spin demi-entier 
{électrons, protons, neutrons, mésons mu et autres); le groupe de 
bosons réunit les particules qui ont un spin nul ou entier (photons, 
mésons pi et autres). Les fermions peuvent occuper des états quanti- 
ques seulement un à un; deux ou un plus grand nombre de fermions 
ne peuvent pas se trouver simultanément dans un état quantique 
identique. Cette circonstance est bien connue sous le nom de principe 
d'exclusion de Pauli. Les bosons ne satisfont pas à ce principe, au 
contraire ils sont capables de se trouver en nombre illimité dans le 
même état quantique, et la probabilité de remplissage d’un état est 
d’autant plus grande que cet état est plus peuplé. Cette dernière 
circonstance signifie que dans les ensembles de bosons les particules 
manifestent une tendance spécifique à « s’agglutiner » mutuellement. 

Le caractère de « bosons » des photons joue un rôle extrêmement 
important dans les phénomènes optiques. Par la suite, on aura plus 
d’une fois la possibilité de s’en convaincre. Pour l'instant, observons 
seulement que c’est justement par la différence entre les propriétés 
statistiques du photon et de l’électron que s'explique par exemple le 
fait fondamental qu’un ensemble de photons peut se décrire à l’aide 
des ondes classiques alors qu’à un ensemble d'électrons on ne peut 
associer aucune onde classique. 


Ondes lumineuses et ensembles de photons. Une description quan- 
tique de la lumière à l’aide de”photons remplace l’image classique 
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d'ondes lumineuses qui doit être considérée comme un certain cas 
particulier, de même que la mécanique classique est un cas particu- 
lier (limite) de la mécanique quantique. On sait que pour pouvoir 
passer de la mécanique quantique à la mécanique classique il est 
nécessaire que les nombres quantiques qui définissent l’état de l’objet 
considéré soient suffisamment grands. Dans le cas de la lumière, cela 
signifie que pour passer de la description corpusculaire aux ondes lu- 
mineuses il faut que soit satisfaite la condition 


Nra D 1, (4.1.24) 


appelée condition de description classique. Autrement dit, si le 
nombre de photons se trouvant dans le même état est suffisamment 
grand, on peut négliger la « structure quantique » du champ lumi- 
neux et opérer avec des ondes lumineuses. 

Il est utile de rappeler ici une fois de plus que les photons obéissent 
à la statistique de Bose-Einstein. Si les photons étaient des fermions, 
on aurait alors V < 1 et le passage aux ondes classiques serait dans 
ce cas impossible en principe (de même qu'il est impossible dans le 
cas des électrons par exemple). C’est justement le caractère de « bo- 
sons D photons qui rend possible la réalisation de la condition 
(1.1.24). 

Observons qu’à la représentation du rayonnement sous la forme 
d’un ensemble de photons dans les états ka correspond, dans la des- 
cription classique, la décomposition des ondes lumineuses en ondes 
planes. À chaque onde plane caractérisée par un vecteur d’onde k. 
déterminé et par une polarisation & correspondent Ve photons pos- 
sédant une impulsion #k et une polarisation &. Si le rayonnement est 
représenté sous la forme d’un ensemble de photons se trouvant dans 
des états ayant un moment angulaire et une parité déterminés, il 
convient, dans la description classique, de considérer la décomposition 
des ondes lumineuses en ondes sphériques. Remarquons aussi que 
l’état d’un photon caractérisé par un moment angulaire déterminé 
et une parité déterminée peut être représenté sous la forme d’une su- 
perposition des états ka photoniques, de même qu’une onde sphé- 
rique peut être représentée sous la forme d’une superposition d'ondes 
planes. Dans la suite de cet ouvrage, la description classique sera 
fondée sur les ondes lumineuses planes et de son côté la description 
quantique sera fondée sur les photons dans les états ka. 

La condition de description classique (1.1.24) peut s’écrire sous 
la forme suivante (voir $ 1.3): 


E 5 ho (w/c}. (1.1.25) 


L'expression (1.1.25) montre que la condition de description classi- 
que devient plus difficile à réaliser lorsque l’intensité de champ Æ 
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diminue ou lorsque la pulsation w augmente (par exemple lorsqu'on 
passe du domaine radio-électrique au domaine optique). Remar- 
quons que dans le domaine radio-électrique, la condition (1.1.25) 
est constamment réalisée, et il est donc naturel que le rayonnement 
radio-électrique soit décrit dans tous les cas par les ondes classiques. 
En ce qui concerne le domaine optique, la condition (1.1.25) peut soit 
être mal réalisée soit ne pas être réalisée du tout. 


Par exemple, pour un rayonnement ultraviolet (w — 5:10 Hz) on a 


V ao (w/c)3 = 50 V/m; la condition de description classique exige donc que 
l'intensité du champ lumineux soit bien supérieure à 50 V/m. Si l'on prend en 
considération le fait que les intensités de champ les plus élevées obtenues avec 
des sources lumineuses autres que lasers sont de l'ordre de 10% à 101 V'm et 
que l'intensité de champ utilisée dans la pratique est souvent nettement infé- 
rieure à ces valeurs, il devient clair que la réalisation de la condition (1.1.25) 
pour le domaine optique et tout d’abord pour son extrémité « ondes courtes » 
peut être compromise. On dit dans ces cas que le rayonnement optique ma ifeste 
ses propriétés corpusculaires (quantiques). 


Les progrès intervenus dans l'optique moderne exigent que l’on 
complète par deux observations le tableau dressé ci-dessus. Première- 
ment, on a mis au point des sources de lumière (lasers) qui produisent 
des champs lumineux d’une intensité allant jusqu'à 1085 et même 
101 V/m; cette circonstance a consolidé les positions de la théorie 
classique dans le domaine optique de manière notoire. Deuxième- 
ment, on a réalisé des détecteurs qui réagissent à des photons isolés, 
ce qui a permis de détecter le rayonnement provenant des sources 
lumineuses extrêmement faibles et d'étudier la nature corpusculaire 
(quantique) des champs lumineux. 


Conclusion. Dans l’étude du rayonnement optique on utilise 
diverses notions, à savoir : la notion de rayons ou faisceaux lumineux, 
celle d'ondes lumineuses, celle d’ensembles de photons. Au fond, 
on parle de trois modes de description du rayonnement optique ré- 
pondant respectivement à l'optique géométrique, à l’optique physique 
(ondulatoire) et à l’optique quantique. 

L'étude la plus conséquente est celle qui est fondée sur la théorie 
quantique (à l’aide de photons). Lorsque la condition de description 
classique est satisfaite on a le cas limite répondant aux ondes lumi- 
neuses classiques. Puis, si des conditions géométriques déterminées 
sont remplies, l’optique ondulatoire réalise son cas limite répondant à 
l'optique géométrique. 

I] est essentiel de noter que la description utilisant les ondes lumi- 
neuses n’est possible que du fait que les photons obéissent à la sta- 
tistique de Bose-Einstein. 
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1.2. Ondes lumineuses planes 


Onde plane. Dans le cas d’une onde plane qui se propage dans le 
vide le long de l’axe des z, les équations des ondes (1.1.7) prennent 
la forme 


æ 1 

x E (2 t)——-5E(z, t)=0, (1.2.1a) 
& 1 & v 

x H (z, tr H'(z, t)= 0. (1.2.1b) 


L'onde plane obéit à la relation 

H={(n x E), (1.2.2) 
où nest le vecteur unité dans la direction de propagation de l'onde. 
Cela signifie que dans une onde plane les vecteurs E et H sont per- 


pendiculaires entre eux et égaux en valeur absolue (£ = H). En por- 
tant (1.2.2) dans (1.1.8) et (1.1.9) on obtient 


p = E/4n, (1.2.3) 
S = n£c/4x = npc. (1.2.4) 


Ainsi donc, la densité de flux lumineux est égale au produit de la 
densité du rayonnement par la vitesse de la lumière. 

Pour une onde lumineuse plane se propageant dans un milieu 
non conducteur, au lieu de (1.2.2) on a 


H=ŸV£/u (n X E), (1.2.5) 
eE? = pH. (1.2.6) 


d’où on tire 


On en déduit sans peine 
p = eE?/4n, (1.2.7) 


S=ny 2e = npc/V ep. (1.2.8) 


Ainsi, la densité du flux lumineux dans un milieu non conducteur 
est égale au produit de la densité de rayonnement par la vitesse de la 
lumière dans ce milieu. 


Intensité lumineuse. Dans le domaine optique, la fréquence de 
variation dans le terhps des vecteurs E et H et par conséquent de 
toutes les grandeurs exprimées en fonction de E et H est très grande. 
C'est ainsi par exemple que pour une longueur d’onde de l’ordre 
de { micron, on obtient une fréquence de l’ordre de 10! Hz. C’est 
la raison pour laquelle tout récepteur de lumière n’enregistre que 
des grandeurs dont on prend les moyennes dans un temps d’obser- 
vation 7 qui caractérise l’inertie de l'appareil (7 © {1/w). Introdui- 
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sons la densité de flux lumineux dont on prend la moyenne dans le 
temps d'observation : 
. 
(S=+ | S(E)dt. (1.2.9) 


0 


Le flux lumineux moyen à travers une aire unité perpendiculaire à 
la direction de propagation de l'onde est appelé intensité lumineuse /. 
Il résulte de (1.2.8) que 


I1=(S)=) as (E). (1.2.10) 


Pour un milieu homogène, l'intensité lumineuse est déterminée 
par une expression plus simple (à cet effet, on procède à la renorma- 
lisation correspondante de la grandeur 7): 


I = (E). (1.2.11) 


Remarquons que dans une onde plane les vecteurs E et H sont 
« égaux en droits ». Pourtant, les effets photochimiques, physiolo- 
giques et photoélectriques de la lumière sont précisément déterminés 
par le vecteur E. Pour cette raison, on ne considère en général, ici 
et plus loin, que le vecteur E. 


Onde monochromatique plane. Les équations (1.2.1) admettent 
des solutions harmoniques, c’est-à-dire des ondes monochromatiques 
planes de pulsations © et de longueurs d'ondes À bien déterminées 
{rappelons que À = 2xc/w). Une onde monochromatique plane peut 

être représentée sous la forme 


E(z, t)=Re{E expl[i( + kz—wt)]}, 
(1.2.12) 


où les signes + se rapportent aux cas 
de propagation de l’onde dans le sens 
positif et dans le sens négatif de l’axe 
des z. Rappelons que 


k = œ/c = 2x/À, k = no/c. (1.2.13) 


Fig. 1.2 Ici, k est le vecteur d’onde alors que 
le vecteur complexe E; est un vecteur 
d'amplitude. | 

La figure 1.2 montre une onde lumineuse monochromatique plane. 
On voit bien sur cette figure que les vecteurs E et H effectuent des 
oscillations harmoniques en phase, dans des plans différents. 

En partant de (1.1:17), on peut obtenir pour le vecteur d'onde 
d’une onde monochromatique plane se propageant dans.un milieu non 
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conducteur l'expression suivante: 
= n Vÿ eu oc. (1.2.14) 


Dans la suite de cet ouvrage, nous utiliserons aussi la notation 
complexe pour l'intensité de champ de l’onde 


E(z, t)=E;exp{i(+ kz—wt)]. (1.2.15) 

Dans ce cas, en prenant la moyenne, il faut utiliser le produit réel 
EE* où le signe * signifie la conjugaison complexe : 

I = (EE”"). (1.2.16) 

Justifions la notation complexe. Supposons pour simplifier que la gran- 

deur E soit scalaire. Représentons E6 = £E, exp (iB), où E, et B sont des gran- 


deurs réelles. En introduisant la notation Ÿ = f + kz — ot, mettons l'expres- 
sion (1.2.12) sous la forme 


E = E, Re {exp ({W)} = £E, cos W, 
et l'expression (1.2.15) sous la forme 
E = E, exp (iY). 
Dans le premier cas l’intensité lumineuse s'exprime par 
I =(E*?)= Ef (cos? Y) = E ((cos 2 W)+1)/2 — E3/2 
et dans le deuxième cas, par 
I=(EE*)=ES. 


On voit que dans les deux cas le résultat obtenu est le même (au facteur 1/2 près), 
mais que la notation complexe permet de faire une moyenne le plus simplement. 


Décomposition spectrale. Pratiquement, toute onde peut être 
représentée sous la forme d’une superposition d'ondes monochroma- 
tiques de différente fréquence. A cet effet, il convient d'effectuer le 
développement en intégrale de Fourier suivant les ondes monochroma- 
tiques (appelé développement spectral ou décomposition spectrale) : 


f(t)= | F (w) e-tet dw, (1.2.17) 
où f (£) désigne toute composante du vecteur E ou du vecteur H. 


La fonction F (w) (ses valeurs sont appelées composantes de Fourier) 
s'exprime par f ({) au moyen de la relation 


F(o)=— | f (t) eivt at. (1.2.8) 


Puisque f (t) est une fonction réelle, il résulte de (1.2.18) que 
F (—) = F* (w). (1.2.19) 
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En vertu de (1.2.11), pour obtenir l'intensité lumineuse, il faut 
considérer les intégrales du type Îr (£) dt. Etant donné que T 


est très grande par rapport à la période des oscillations de la fonc- 
tion f (£), nous utiliserons pour l'intégration les limites infiniment 


grandes. Exprimons l'intégrale (Ei (£) dt par les composantes de 


Fourier: nn 
[ f?(t) dt = ( 16[ F () e-tet do | dt = 
— ( F (u)[ ( f (t)e-it dt | du = 
= 21 ( F(o) F* (w)do = 47 f |F (w) |? do. 
Ainsi E | 
| F2 (+) dt = 4n | | F (6) ° do. (1.2.20) 
— 00 0 


Introduisons une fonction p (w) qui sera largement utilisée par 
la suite: 


p= | p (6) du. (1.2.21) 
0 


La fonction p (œ) est appelée densité spectrale de rayonnement, 
p (w) dw exprime la densité de rayonnement de pulsations comprises 
dans l'intervalle de © à © + do. 


Polarisation d’une onde lumineuse. A la notion de polarisation 
est liée la notion de direction du champ, par exemple du vecteur E, 
dans l’onde lumineuse. Lorsque les directions du vecteur E sont 
ordonnées, on dit que la lumière est polarisée. 

La lumière représentée par une onde monochromatique plane est 
dans tous les cas une lumière polarisée. Revenons à l'expression 
(1.2.12). Si le vecteur d'amplitude E; s'avère réel, les vibrations du 
vecteur E s'effectuent tout le temps dans un seul et même plan (plan 
de vibration); on dit dans ce cas que la lumière est polarisée recti- 
lignement. Dans le cas général, le vecteur E, est un vecteur complexe 
de sorte que l'extrémité du vecteur E décrit une ellipse dans un plan 
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perpendiculaire à la direction de propagation de l’onde; dans ce cas 
on dit que la lumière est polarisée elliptiquement. 

Examinons de plus près le cas général qui vient d’être indiqué. 
Soit (E;)? = | (E;}° | exp (i2y), où 2y désigne l'argument du nombre 
complexe (Æ;/)°. Représentons ensuite 


E, = $ exp (i). 


Notons que £?est un nombre réel (E° = (Æ°)° exp (—i2y) = | (E;)* |). 
Enfin, représentons £ sous la forme d’une somme de deux vecteurs 
réels : ë — Ë, + ié,. Finalement, au lieu de (1.2.12) écrivons 


E (z, t) = Re {(£;+i£e) exp Li (kz — ot + y)l}.  (1.2.22) 


Du fait que £? est réel il résulte que les vecteurs &, et &, sont per- 
pendiculaires entre eux. Choisissons l’axe des z le long du vecteur &;. 
Alors 


E, (z, t) = E Re {exp [i (kz — ot + y)l} = 
= E, cos (kz — ot + y), (1.2.23a) 
E, (z, D = +E Re {i exp [Li (kz — wt + y)l} = 
= + &, sin (kz — ot + y) (1.2.23b) 


(les signes + sont liés aux deux sens possibles du vecteur #, : le long 
de l’axe des y et dans le sens contraire). De (1.2.23) on déduit 


(EU) + (EÿE) = 1. (1.2.24) 


On voit donc que l'extrémité du vecteur E décrit en effet dans le 
plan (xy) une ellipse définie par l’équation (1.2.24) ; le temps de ro- 
tation est de 2x/w. Quant à l'extrémité du vecteur H, elle tourne 
évidemment en synchronisme avec l'extrémité du vecteur E. 

On distingue la polarisation elliptique droite et la polarisation 
elliptique gauche, cette distinction étant liée à la présence de deux 
signes dans la relation (1.2.23b). Si l'observateur placé face à l’onde 
voit le vecteur E tourner dans le sens des aiguilles d’une montre, on 
dit que la polarisation est droite, dans le cas contraire, la polarisa- 
tion est dite gauche. Indiquons deux cas particuliers : pour E, = E, 
l’ellipse se transforme en une circonférence (polarisation circulaire) ; 
pour £, = 0 ou pour E, = O0, l’ellipse dégénère en une droite (pola- 
risation rectiligne). Une onde polarisée elliptiquement peut être 
considérée comme la superposition de deux ondes polarisées recti- 
lignement dont l’une est décrite par l’expression (1.2.23a) et l’autre 
par l'expression (1.2.23b). 

Ainsi, une onde monochromatique plane se caractérise par le 
vecteur d'onde k et l'indice de polarisation &. L'indice de polarisa- 
tion peut prendre l’une des deux valeurs (& = 1, 2) correspondant à 
deux polarisations indépendantes : droite ou gauche dans le cas d’une 
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polarisation elliptique ou circulaire, ou bien le long de deux axes 
perpendiculaires entre eux dans le cas d’une polarisation rectiligne. 

Dans le cas général, l’onde lumineuse est une superposition d’on- 
des monochromatiques. Dans chacune des ondes monochromatiques, 
l'extrémité du vecteur E décrit son ellipse avec un temps de rotation 
égal à 21/0. Il en résulte une lumière partiellement polarisée carac- 
térisée par un certain degré de polarisation. Le degré de polarisation 
est déterminé à l’aide d'un polarimètre, appareil laissant passer les 
ondes avec des vibrations dans un plan déterminé seulement (dit 
plan de polarisation). En faisant tourner ce plan de polarisation au- 
tour de la direction de propagation de l’onde, on mesure, pour les dif- 
férentes positions, l'intensité de la lumière qui a traversé le pola- 
rimètre et on fixe la valeur maximale (/.) et la valeur minimale (/,) 
de l'intensité. Le degré de polarisation v est donné par la relation: 


v=(Z — 2) + D). (1.2.25) 


Pour une lumière polarisée rectilignement v = 1. Pour une lumière 
non polarisée et une lumière polarisée circulairement v = 0. 


Le cas d’une lumière à polarisation circulaire et celui d’une lumière non 
olarisée présentent une ressemblance apparente (v — 0). Les deux cas peuvent 
être considérés comme le résultat d’un mélange (de la superposition) de deux 
ondes lumineuses ayant la même amplitude et polarisées rectilignement dans des 
directions perpendiculaires. Pourtant, dans le cas de la lumière à polarisation 
circulaire, ce sont les intensités de champs qui s'ajoutent (dans ce cas ce sont 
les rapports de phases des ondes à mélanger qui ont de l’importance), alors que 
pour une lumière non polarisée ce sont les amplitudes qui s’additionnent. Remar- 
quons, en anticipant un peu, que dans le premier cas il y a interférence des 
ondes à mélanger tandis que dans le second cas l'interférence ne se produit pas. 


Cohérence totale et cohérence partielle. Soient deux ondes lumi- 
neuses E, et E, à un certain point À. L’intensité lumineuse à ce 
point À sera définie par la relation 


T= (BE +E)) = Zi + le + 2(EE), (1.2.26) 


où 7, — (Eï) est l'intensité lumineuse au point À en l’absence de 
l'onde E.; 7, — (E°) l'intensité lumineuse mais en l'absence de 
l'onde E,. Deux situations peuvent se présenter : 

1) (E,E,) = 0; dans ce cas 7 Æ 1, + 7, et donc il y a interférence 
des ondes E, et E. ; 

2) (E,E,) = 0; dans ce cas 7 = 7, + J,, les ondes E, et E, n'in- 
terfèrent pas et l’intensité lumineuse résultante est égale à la somme 
des intensités. 

Pour que les ondes considérées puissent interférer il est nécessaire 
qu'elles possèdent une propriété dite de cohérence. La notion de cohé- 
rence est équivalente à celles de concordance et de corrélation. Dans 
le cas général, en optique classique, on entend par cohérence la cor- 
rélation de caractéristiques du champ de l’onde lumineuse quelles 
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qu’elles soient (par exemple de la phase d'onde) considérées dans les- 
différents points de l’espace aux divers instants de temps. 

Considérons deux ondes lumineuses monochromatiques planes 
de même pulsation w; supposons, par souci de simplification, que 
les deux ondes ont la même amplitude et, en outre, sont polarisées. 
rectilignement et également (cette dernière circonstance permet de. 
considérer une seule projection du vecteur intensité) : 


E, = E£, cos (m, — wt), 


1.2.27). 
E, = E, cos (p2 — wt). ) 


Dans le cas considéré, on a 
2 (E,E2) = 2E,; (cos (p1 —wt) cos (p: — wt)) = 
— E% [cos (1 — p2) + (cos (pi + p2 — 2wt))] = 
— E cos (qi —p:)=— 2/9cos (pi —p2).  (1.2.28) 


Il est facile de voir que deux ondes monochromatiques planes de- 
même pulsation sont toujours cohérentes. Ce cas correspond à une: 
cohérence dite totale. On a ici 


I = 217, [1 + cos (p, — p)l. (1.2.29) 


Comme il a été indiqué précédemment, les ondes planes sont une 
idéalisation. Quant aux ondes monochromatiques planes, elles 
doivent être considérées comme une idéalisation encore plus grande. 
Pour produire de telles ondes il est nécessaire d’avoir des sources- 
ponctuelles de lumière monochromatique (la source ponctuelle produit 
une onde sphérique qui peut être transformée à l’aide d’une lentille- 
en une onde plane). Les sources de lumière réelles ne sont ni ponc- 
tuelles, ni monochromatiques ; les ondes qu’elles émettent peuvent. 
tout au plus ressembler à des ondes monochromatiques planes. En 
appliquant l’expression (1.2.27) à de telles ondes il est nécessaire de: 
tenir compte du fait que E, et œ dépendent maintenant du temps. 
Pour simplifier, nous nous contenterons de considérer la variation de: 
la phase œ en fonction du temps; dans ce cas 


2(E,E.) = Eÿ (cos (q:1 — P2)) (1.2.30) 
et, par conséquent, 
I = 21, [1 + (cos (p, — p2))l. (1.2.31) 


Plus la moyenne (cos (9, — ®æ.)) est voisine de zéro, plus faible est. 
l'effet d’interférence (plus faible est le degré de cohérence de l'onde). 
A la limite, lorsque (cos (q, — p.)) = 0, il n’y a en général pas de: 
cohérence. Tous les cas intermédiaires possibles entre ce cas limite 
et le cas de la cohérence totale correspondent à une cohérence dite 
partielle. 
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Ondes monochromatiques planes et ondes réelles. En précisant les 
remarques faites au $ 1.1, observons que l'étude classique du rayon- 
nement optique est fondée sur le concept d’onde lumineuse mono- 
chromatique plane. Une telle onde est définie par le vecteur d'onde k 
et la polarisation «& ; en vertu de (1.2.13) la pulsation de cette onde est 
égale à w = ck et la longueur d'onde à À = 2x/k. Une onde mono- 
chromatique plane est une onde totalement (parfaitement) cohé- 
rente. 

L'importance que présente la notion d'onde monochromatique 
plane tient à ce que les ondes réelles peuvent être représentées par 
une superposition d'ondes monochromatiques planes. En cas de des- 
cription quantique, à chacune des ondes faisant partie d’une telle 
superposition répond un certain nombre de photons à l’état kœ 
correspondant. 

La formation de toute superposition est nécessairement accom- 
pagnée d’un certain « désaccord » des paramètres des ondes. En ré- 
sultat d’un tel « désaccord » on a, dans des situations réelles, une cohé- 
rence partielle, une polarisation partielle et une monochromaticité 
partielle. Pour pouvoir évaluer quantitativement les situations réel- 
les, il est nécessaire d’introduire des notions telles que le degré de 
cohérence, le degré de polarisation et le degré de monochromaticité. 
Le degré de polarisation est défini par la relation (1.2.25); quant au 
degré de cohérence et au degré de mo- 
nochromaticité, ils seront étudiés au 
$ 1.4. 


1.3. Passage des ondes lumineuses 
aux ensembles de photons 


Champ d’onde lumineuse dans un 
volume fini. Dans une première étape 
du passage de la description classi- 
que à la description corpusculaire, 
imaginons que le rayonnement est 
confiné à l’intérieur d’un certain vo- 
lume fini V qui peut être toutefois 

Fi. 12 aussi grand que l’on veut. Pour sim- 
g. 1. LS Pa 
plifier, choisissons ce volume sous la 
forme d'un cube d'’arête Z (fig. 1.3). 
Considérons une onde monochromatique plane qui se propage par 
exemple le long .de l'axe des y et exigeons que soient remplies les 
conditions aux limites dites cycliques: 


exp (ik,0) = exp (ik,L) = 1. (1.3.1) 


Ces conditions aux limites signifient que les vibrations du vecteur E 
de l’onde aux points symétriques À et À, situés sur les faces opposées 
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du cube sont identiques. En d’autres termes, l'onde lumineuse arri- 
vée à un certain instant au point À, et l’onde lumineuse partant 
à cet instant du point À se trouvent identiques. Tout se passe comme 
si après avoir atteint le point À, l'onde lumineuse ne se réfléchissait 
pas vers l’arrière mais reprenait tout de suite le mouvement du 
point À vers le point À, dans le volume Y. 

De (1.3.1) il résulte que 


k, = 2nn/L, (1.3.2) 


où » est un entier. On obtient un résultat analogue pour k, et k.. 
Ainsi l’espace des vecteurs d'onde (l’espace dans lequel on porte en 
coordonnées les valeurs de k,, k, et k,; il est appelé espace k) se 
trouve divisé en cellules de « volume» 

Ao = 8n/LS = 8n/V. (1.3.3) 
A chacune de ces cellules correspondent deux ondes monochromatiques 
planes qui diffèrent l’une de l’autre par la polarisation. 

Désignons par g (w) do le nombre d'ondes se trouvant dans 
l'intervalle de pulsations de © à © + dw. Cherchons ce nombre. 
Puisque © = ck (la relation entre la pulsation et le vecteur d'onde 
est isotrope), à cet intervalle de pulsations correspond dans l’espace X 
une couche sphérique de rayon À = w/c et d'épaisseur dk = dw/c. 
Le « volume » de cette couche est égal à 4nk° dk = 4nw° dw/ci. 
En divisant ce « volume » par le « volume » A, d'une cellule et en 
le multipliant par 2 (compte tenu des deux polarisations), on trouve 
la quantité cherchée 

£g (wo) do = Vo* do/n*c. (1.3.4) 


On voit donc que le champ d'onde peut être décrit dans l’espace k 
À l’aide d'une collection de quantités discrète bien qu'infinie, à sa- 
voir à l’aide des vecteurs k. C’est cette opération qui constitue un 
premier pas vers une description quantique (corpusculaire) de la 
lumière. 


Décomposition d’un champ en oscillateurs. Pour passer des ondes 
lumineuses classiques aux ensembles de photons il faut exécuter 
une opération préliminaire dénommée « décomposition du champ 
en oscillateurs ». Cette opération utilise le fait que dans l’espace # 
le champ d’onde est décrit par une collection discrète de quantités. 
Décomposons le potentiel vectoriel suivant la collection discrète 
d'ondes monochromatiques planes: 


A(r, t)=  [ageïkr + aje-ikr], 
k 
a veriot, wo=ck. (1.3.5) 
Compte tenu de (1.1.12), on en déduit pour le vecteur E 
E(r, t)= ù ik [areïkr — aèe-ikr] (1.3.6) 
k 
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Ensuite, considérons l'énergie W du champ d'onde dans le 
volume V. En partant de (1.2.3), on obtient 


W=— Î E?(r, t) dV. (1.3.7) 
V 


Introduisons dans cette dernière expression la décomposition (1.3.6). 
En le faisant, tenons compte du fait que toutes les intégrales du 


type | exp (i2rnx/L) dx se réduisent à zéro pour n = 0 et don- 


nt 


nent Z (c’est-à-dire finalement V) pour z = 0. Ainsi donc, 


W — =) > ik [ageikr — ape-ikr] x 
k 
X d'ik' [asreik’r— af, e-ik’r] dV — 
k’ 


= + | D! k? [axeïkr — ag e-ikr]2 dV — 
k 


= 7 D Faati( = 
k 
La donnée des vecteurs ag définit complètement le champ dans le 
volume V. Les vecteurs a; sont appelés « variables discrètes» du 
champ. 

Après cela, il est judicieux de passer des variables ay aux « va- 
riables canoniques » : aux coordonnées généralisées QX et aux im- 
pulsions généralisées Py,, qui satisfont aux équations canoniques 
de la mécanique (équations d’'Hamilton): 


() d ) d 
QU PE; A (1.3.9) 
où H est la fonction d'Hamilton (l'énergie totale) de l’objet con- 
sidéré. Le passage de la mécanique classique à la mécanique quanti- 
que suppose le remplacement des variables canoniques par des 
opérateurs correspondants. C’est justement pour cette raison qu'il 
y a intérêt à introduire Q et PL au lieu de ax et ai. 
Passons aux variables canoniques à l’aide des relations 


Q= V ne (ax + ai), 
PL = TE QU= — io ]/ = (ax — ai), 


ax = J/ EP iQ). (1.3.11) 


>, kayaÿ. (1 .3.8) 
k 


(1.3.10) 


d’où 
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En portant (1.3.11) dans (1.3.8) on obtient 
W = S) (P£ + w2QË)/2. (1.3.12) 
k 


Puisque div À = 0, on a ka — 0; onen déduit: kQ = 0et kP, — 
= (0. Les vecteurs Q et P. sont perpendiculaires à la direction de 
propagation de l’onde et, par conséquent, ils comportent chacun 
deux composantes indépendantes qui seront fixées par l'indice de 
polarisation &. Dès lors, l’expression (1.3.12) peut être récrite sous 
la forme 


0) 


W= > SE Wa D N(Pla+uQin)2 (13.13) 


Il est aisé de voir que W., est l’énergie totale de l’oscillateur har- 
monique linéaire du type ka (P£,/2 est le terme cinétique et & *Qi./2 
le terme potentiel). 

Ainsi, l'énergie du champ est la somme des énergies des oscilla- 
teurs harmoniques linéaires. A chaque oscillateur correspond une 
onde monochromatique plane déterminée par le vecteur d’onde k 
et l’indice de polarisation «. 


Problème du rayonnement du corps noir. Il est commode de 
continuer à s'approcher de la description quantique en prenant 
d’abord le cas particulier du rayonnement en équilibre ou, autre- 
ment dit, du rayonnement du corps noir. Rappelons que par corps 
noir on entend une enceinte fermée (de volume |) dont les parois 
sont maintenues à une température constante 7. Cherchons la den- 
sité spectrale p (w) de rayonnement à l'intérieur de cette enceinte. 

Suivant (1.3.13), représentons p (w) do sous la forme d’une somme 
des énergies des oscillateurs. Le rayonnement étant en équilibre, 
cette somme peut s’écrire sous une forme bien simple: 


p (w) do =(E,)g£g(w) dw/V, (1.3.14) 


où (E,,) est l'énergie moyenne, à la température 7, d’un oscillateur 
de pulsation w (il s’agit de la moyenne statistique); g (&) dw le 
nombre d'’oscillateurs dans le volume l” de l’enceinte, dont les pul- 
sations sont comprises entre & et &@ + dw. La fonction g (w) est 
décrite par l'expression (1.3.4); il ne reste donc qu’à chercher 
(E,,). Considérons deux cas. 

Oscillateur classique. Dans ce cas, on a 


(Es) = kT, (1.3.5) 


où k est la constante de Boltzmann. Finalement, on obtient la for- 
mule bien connue de Rayleigh-Jeans: 


| p (w) = w’kT/x°6. (1.3.16) 
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Sur la figure 1.4, ce résultat est représenté en pointillé. Lorsque la 
fréquence augmente, ce résultat conduit à une énergie infiniment 
grande du champ de rayonnement, ce qui n’a pas de sens physique 
(phénomène connu sous le nom de « catastrophe ultraviolette »). 
Pour cette raison, le domaine d’appli- 
cabilité de la formule (1.3.16) doit être 
limité par des fréquences suffisam- 
ment basses. 

Oscillateur quantique. Ce cas étant 
particulièrement important, nous al- 
lons l’étudier avec plus de détails. 

Les niveaux d'énergie d’un oscilla- 
teur quantique sont décrits par l’ex- 
pression 


| E, = fiw (n + 4/2), 
Fe n—0,1,2,... (1.3.7) 


Soit w, la probabilité pour que l’oscillateur occupe à la température 
T le n-ième niveau. En utilisant la distribution de Boltzmann, re- 


présentons 
Dès | Wn exp (— E,/KT). (1.3.18) 
ès lors 


© Enexp(—En/kT) 


(Eos) = = ———, (1.3.19) 
D 0xp(— En/kT) 
n==0 


En portant (1.3.17) dans (1.3.19), on obtient 


©œ 
©, nexp(—Aun/kT) 


(Es)= + D = —— |, (1.3.20) 
N' exp(—Aon/kT) 
n=0 


Profitons de la formule donnant la somme des termes d’une progres- 
sion géométrique décroissante illimitée et représentons la somme fi- 
gurant au dénominateur de l’expression (1.3.20) sous la forme 


S 1 
2 exp (—Awn/kT) = pt 07) (1.3.21) 


En dérivant cette dernière égalité par rapport à la pulsation, on 
obtient 


2 nexp(—Â#on/kT)—exp(—ñ#w/kT)/[1—exp(—#w/kT)}. (1.3.22) 
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Portons (1.3.21) et (1.3.22) dans (1.3.20) et modifions le niveau de 
référence pour l'énergie pour éviter d’avoir à tenir compte dans la 
suite du terme constant #w/2. 

En définitive, on obtient pour l’énergie moyenne d’un oscillateur 
quantique l’expression suivante: 


ho 
(Ew) = exp Viw/kT)— 1° (1.3.23) 
Passons de cette expression à celle de p (w): 
D — (1.3.24) 


nes exp(4w/kT)—1 ? 


connue sous le nom de formule de Planck. Sur la figure 1.4 ce résultat 
est représenté en trait plein. Il est en bon accord avec l’expérience. 

Remarquons que pour ÀT © hw, on peut poser: exp (%w/AT) = 
& À + (Hiw/kT) de sorte que la relation (1.3.23) se ramène à la rela- 
tion classique (1.3.15) et la formule de Planck se transforme en for- 
mule de Rayleigh-Jeans. Cela signifie qu’à des températures suffi- 
samment élevées, lorsque l'énergie moyenne de l’oscillateur est très 
grande par rapport à la distance entre ses niveaux énergétiques, 
l'effet de quantification de l’énergie de l’oscillateur perd de son 
importance. 


Fonction de distribution d’un ensemble de photons en équilibre. 
Faisons encore un pas tout en restant dans le cadre du problème du 
rayonnement en équilibre. Imaginons qu’au lieu d’un oscillateur 
quantique de pulsation w occupant le n-ième niveau, nous ayons n 
photons d’énergie kw. Dans ce cas, le passage de l’oscillateur à un 
niveau énergétique plus élevé signifiera l’émission d’un photon 
d'énergie #w et le passage à un niveau plus bas l’absorption d’un 
photon de même énergie. En divisant (E,) [voir (1.3.23)] par fw, 
nous trouverons le nombre v,, de photons par oscillateur de pulsation 
wo se trouvant dans un ensemble de photons en équilibre thermodyna- 
mique à la température 7 : 


1 


Vo — exp (ak T) = 1 


(1.3.25) 
En multipliant v, par le nombre d'’oscillateurs g (w), nous trouverons 
le nombre de photons d'énergie #w dans le volume unité de l’ensem- 
ble de photons en état d'équilibre que nous considérons: 


o°/1°cs 


NO Gen: 


(1.3.26) 

La fonction N (w) est appelée fonction de distribution des photons. 
La quantité N (w) do est le nombre de photons de pulsations compri- 
ses entre & et © + do se trouvant dans le volume unité de l’ensemble 
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de photons. L'expression (1.3.26) fournit la fonction de distribution 
pour un ensemble de photons en équilibre. 

En « langage » de photons, la formule (1.3.24) signifie que l’éner- 
gie d’un champ est égale à la somme des énergies des photons qui 
représentent ce champ: 


p (w) = ñoN (w). (1.3.27) 


Remarquons que le résultat (1.3.27) est en plein accord avec (1.1.22). 

Pour établir une comparaison entre un sous-ensemble de » pho- 
tons et un oscillateur quantique occupant le r7-ième niveau, on sup- 
pose évidemment que pour caractériser un photon distinct on utilise 
les grandeurs qui caractérisent l’oscillateur correspondant et, par 
conséquent, l’onde monochromatique correspondante. Ces grandeurs 
sont le vecteur d’onde k et l’indice de polarisation &. Cela s'accorde 
bien avec les observations faites au $ 1.1 selon lesquelles l’état d’un 
photon est défini si l’on a donné l’impulsion du photon #k et la pola- 
risation &. 

Ainsi, l’exemple envisagé du problème du rayonnement d’un 
<orps noir permet d'illustrer d’une façon assez simple le passage: 


ondes lumineuses classiques 


Oscillateurs quantiques 
ensembie de photons 


Plus loin, nous indiquerons, sans entrer dans les détails, comment 
ce passage est effectué dans le cas général. 


(1.3.28) 


Quantification du champ. Opérateurs de création et d’annihilation 
des photons. En mécanique quantique il existe deux méthodes diffé- 
rentes dans leur principe pour considérer le comportement des objets 
dans le temps. La première méthode qui est caractéristique de la 
mécanique quantique non relativiste, consiste à étudier les varia- 
tions dans le temps des états d’un objet microscopique concret ; les 
arguments de la fonction d’onde sont constitués dans ce cas par les 
caractéristiques de l’objet, par exemple ses coordonnées. La deuxième 
méthode, connue sous le nom de méthode de seconde quantification, 
consiste à étudier les variations dans le temps du nombre d’objets 
microscopiques se trouvant dans un état concret ou dans un autre; 
les arguments de la fonction d'onde sont les nombres d'occupation 
des états concrets par les objets microscopiques. Quant à la lumière, 
la première méthode ne lui est pas applicable à priori: lors de l'in- 
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teraction de la lumière et de la matière on assiste à la création et à 
l'annihilation des photons de sorte qu'il s'avère impossible de suivre 
dans le temps les variations des états d’un seul photon quelconque. 
Pour l’étude de la lumière, on a recours à la deuxième méthode, c’est- 
a-dire à la seconde quantification. 

La variable principale utilisée dans la méthode de seconde quan- 
tification est Ve, c’est-à-dire le nombre de photons à l’état ka. 
Introduisons une fonction d'onde 1 (N., t). Le carré du module de 
cette fonction donne la probabilité pour que VX, photons se trou- 
vent à l'instant ét dans l’état ka. Les variables discrètes ag, et aë. du 
champ seront considérées maintenant comme des opérateurs agissant 
sur la fonction Ÿ (Vi... t). En utilisant ces opérateurs, déterminons les 
opérateurs ci et Cho : 


Cka = V Vo/2rhc? axe, 


a 1.3.29 
Cha = V Vo/2rhc? ai. 


L'action des opérateurs «1, et cé Sur la fonction 4% (Wx.,t) donne 
les résultats suivants: 


CkaŸ (Nror t) = V Nixh (Nra —1, t), 
Cha (Ni t)=V No + 1% (Nic + 1; t). 


L'examen de l'expression (1.3.30) montre que l’action de l’opéra- 
teur cx. a pour effet de provoquer l’absorption d’un photon à l’état 
ka ; cet opérateur est appelé opérateur d’annihilation ou d’absorption 
du photon. L'action de l'opérateur ci, a pour résultat la production 
d’un photon à l’état ka; cet opérateur est dit opérateur de création 
ou d'émission du photon. Les opérateurs cc, et ci. obéissent à la 
relation de permutation suivante: 


(1.3.30) 


ChaCka — Chalka = 1. (1.3.31) 


Dans la méthode de seconde quantification, les variables canoni- 
ques Qra et Pre Sont remplacées par des opérateurs correspondants 
agissant sur la fonction  (W£., t). Conformément à (1.3.13), l’opé- 
rateur énergie (l’hamiltonien) du champ # peut s’écrire sous la forme 


9 
C2 


H = > 2 (P£a + © Qia)/2. (1.3.32) 


= 


Compte tenu de (1.3.10) et (1.3.29) on trouve 


Cu = (WQke + iPre)/V 2%0, 


Cha = (WQro — iPra)/V2%o . 


3—0933 
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En utilisant (1.3.33), mettons (1.3.32) sous la forme 


2 
H=S 25 (craie + chacua). (1.3.34) 


a=1i k 


Compte tenu de (1.3.31), ce dernier résultat devient 


. 1 
H = D > LT ( (caca + +) | (1.3.35) 
a=1 k 
Considérons, à l’aide de (1.3.35), l'équation pour les états stationnaires 


du champ de rayonnement: H1wÿ — W#f. Faisons agir l'opérateur (1.3.35) sur 
la fonction ÿ (W,,), en tenant compte de (1.3.30). Il est facile d'établir que 


aka rx) VNie a (Mio —1)= Niro Ÿ (Mic): 


On en déduit immédiatement 


_. _< 1 
We D SWia= D DO Not). (1.3.36) 
œ=1 k a=1 k 
Comme il fallait s’y attendre, les valeurs propres de l'hamiltonien (1.3.32) 


se trouvent exprimées au moyen des niveaux énergétiques des oscillateurs harmo- 
niques linéaires. Ce résultat coïncide, au terme #w/2 près, avec (1.1.22). 


Schéma général de passage d’une description classique à une des- 
cription quantique. Ainsi, le passage des ondes lumineuses aux 
ensembles de photons implique la décomposition du champ de rayon- 
nement en oscillateurs (le rayonnement étant considéré dans un cer- 
tain volume fini), la quantification des oscillateurs, la comparaison 
de l’ensemble de x photons à l’état ka correspondant avec l’oscilla- 
teur au 7-ième niveau. 

Au point de vue mathématique, ce passage exige l'exécution suc- 
cessive des deux opérations suivantes: 1) le passage du potentiel 
A (r, t) aux variables discrètes du champ as, et af, qui décrivent 
les états ka du champ de rayonnement ; 2) l'introduction des nombres 
d’occupation V., et des fonctions d’onde Ÿ (NV. , t) et le passage des 
grandeurs classiques a. et ai, aux opérateurs d'absorption et d’émis- 
sion des photons, c’est-à-dire aux opérateurs cr et Ci agissant sur 
la fonction Ÿ (Nzc, t). En d’autres termes, il faut d’abord effectuer 
la décomposition en oscillateurs et ensuite appliquer la méthode 
de seconde quantification. 

Soulignons que le passage d’une description classique à une 
description quantique peut être réalisé le plus simplement pour le 
rayonnement en équilibre. Dans ce cas, on considère le problème 
du rayonnement d’un corps noir, qui conduit à la formule de Planck 
bien connue. Au cours de ce passage, on établit la forme de la fonc- 
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tion de distribution par fréquences pour un ensemble de photons 
en équilibre. 


Condition de description classique. Indiquons, avant de clore ce 
paragraphe, comment on peut obtenir la condition de description 
classique (1.1.25). Envisageons un rayonnement de pulsation «. 
Conformément à (1.3.4) posons que le nombre d'’oscillateurs de 
champ dans le volume unité est égal à (w/c)$. L'énergie du champ 
dans le volume unité est égale, en ordre de grandeur, à E*. En divi- 
sant cette énergie par (w/c)°, on obtient l'énergie par oscillateur: 
E? (c/w)°. Ensuite, en divisant par Â©, on trouve le nombre de pho- 
tons 

N & E* (c/o)*/ño. 
Pour réaliser la condition de description classique il est nécessaire 
que N Ÿ 1. Ainsi, E*? (c/o)*/ño © 1, d’où l’on déduit immédiate! 
ment le résultat (1.1.25). ic À 


1.4. Cohérence des ondes lumineuses 


Fonction de cohérence mutuelle. Plaçons devant une certaine 
source lumineuse À un écran percé de petits trous PB, et B, (fig. 1.5) 
et posons-nous le problème de la cohérence mutuelle (de la corréla- 
tion mutuelle) des ondes lumineuses provenant de B, et B, et abou- 
tissant au point C d’un deuxième écran (en un mot le problème de 


Ja cohérence mutuelle des vibrations lumineuses aux points B, et B.). 
Introduisons les notations pour les vibrations lumineuses: E, au 
point B,, E. au point B,, E au point C. Admettons, par souci de 
simplification, que la lumière considérée est une lumière polarisée 
rectilignement, ce qui permet de ne faire intervenir qu’une seule 
composante du vecteur intensité. Soient 6, et 8..les temps que l’onde 
met pour parcourir respectivement les distances B,C et B,C. Alors, 
le champ au point C à l'instant de temps t peut être représenté sous 


KES 
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la forme 
E(t) = E,;(t—90,) + E, (t — 0.). (1.4.1) 


En utilisant ici la notation complexe de l'intensité, écrivons, con- 
formément à (1.2.16), l'expression suivante pour l'intensité Z de 
l'onde lumineuse au point C de la figure: 


1 = ([E(t—0,) + E, (t—06.)] LE, (t —0,) + Ea(t — 0.)]*). (1.4.2) 
Désignons 
Ti =(Ei(t—0,) Et (t—0:)) =(E:(t) ET(t)} 
Ta=(Es(t—0) ES (t —0,)) = (E2 (t) E5 (2). 
Dans ces expressions Z, est l’intensité de lumière au point C pour 
le trou PB, fermé et J, cette intensité pour le trou B, fermé. Remar- 
quons que le résultat de médiation ne dépend pas du déplacement 


du point choisi pour le temps zéro. En introduisant la notation 
6 — 6, — 6, et en déplaçant le point zéro du temps, représentons 


(Ei(t—6;) E3(t— 03) + Eî(t—0,) E: (t —0,)) — 
= (E,(t+0) E5(t) + Eï(t+0) E, (t)) = 
— 2Re{(E;(t+0)E5(t))}. (1.4.4) 
En portant (1.4.3) et (1.4.4) dans (1.4.2), on obtient 
I1=1,+1:+2Re{(E;(t+0)E"(t))}. (1.4.5) 
L'effet de corrélation mutuelle des ondes lumineuses considérées 


{effet de cohérence) est décrit dans (1.4.5) par le dernier terme. 
Désignons 


(1.4.3) 


vi (0) =(E1(t+0) Et (t))/V Tire. (1.4.6) 


La fonction y,. (0) est appelée fonction de cohérence mutuelle des 
ondes lumineuses considérées. L'introduction de cette fonction 
permet de représenter l’intensité de lumière au point C sous la forme 


[=1,;+1:+2VTile Rey» (0)}. (1.4.7) 
La valeur de | y,° (8) | varie de zéro à l'unité. Le cas | ÿ12 (0) | = 
— 0 correspond à l'absence d'interférences. Le cas | ÿ12 (0) | = 1 


correspond à une cohérence complète. Les cas intermédiaires, lorsque 
0 | ÿ12 (8) | L'1, correspondent à une cohérence partielle. La 
quantité | y1. (0) | peut être utilisée comme caractéristique quantita- 
tive du degré de cohérence. 


Fonction de cohérence mutuelle et contraste des franges d’inter- 
férences. Lorsqu'il y a interférence, on observe une image plus ou 
moins contrastée des franges d'’interférences. Choisissons un point 
quelconque sur le deuxième écran de la figure 1.5 (c'est peut être 
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en particulier le point C) et examinons, au voisinage de ce point, 
deux franges d'’interférence voisines : l’une brillante et l’autre som- 
bre. Soit {max l'intensité au centre de la frange brillante et Jin 
l'intensité au centre de la frange sombre. On appelle contraste de 
franges près d’un point choisi le rapport 


K = (Tmax — Zmin)/(Zinax + Zmin)- (1.4.8) 


En mesurant en ce point de l’écran la valeur de x, on peut déterminer 
pour ce point le module de la fonction de cohérence mutuelle | y,. (6) |. 
En effet, représentons Re {y,°.} = | ÿ12 | cos p,2 où mp, est l’argu- 
ment du nombre complexe y,.. Dès lors, l'expression (1.4.7) peut 
être mise sous la forme 


I=Ti+1:+2V Lillviel COS P42- 
La valeur de 7,:, est donnée par cette expression pour cos ®12 = 1 


et celle de Zxin pour cos ®2 = —1. On en déduit, compte tenu 
de (1.4.8): 
| Vie (0)1 = (x/2) (V ZT: + V Lalls). (1.4.9) 


Cohérence temporelle. La fonction Y:: (8) décrit les propriétés 
de cohérence des ondes lumineuses dans le cas général. Considérons 
un Cas particulier important. Faisons coïncider l'un avec l’autre les 


Fig. 1.6 


trous BP, et BP, représentés sur la figure 1.5, mais ce faisant, assurons 
l'existence de deux ondes différentes provenant du point B et abou- 
tissant au point C; on peut y arriver par différents procédés, par 
exemple comme il est montré sur la figure 1.6. Dans ce cas, au lieu 
de la fonction y, (0) [l'expression (1.4.6)] on aura 


Va1 (8) = Zi (E (1 +0) ET (#)). (1.4.10) 


La fonction y: (8) décrit la corrélation entre les vibrations lumi- 
neuses considérées en un seul et même point de l’espace (point PB) 
à des instants de temps différents séparés par un intervalle 6 — 
— 0. — 6,. Ce cas particulier correspond à ce qu’on appelle cohérence 
temporelle. 
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.:' Pour l'étude de la cohérence temporelle il est commode d'utiliser 
une source lumineuse ponctuelle et la notion de trains d'ondes. 
Nous supposerons que l'atome émetteur produit une onde à une 
certaine pulsation «©, pendant un temps fini v. Il en résulte une 
sorte « d'ondes coupées », un « morceau d’onde » qu’on appelle train 
d'ondes. On ne devra pas oublier que le train d’ondes n'est qu’un 
modèle commode qui fonctionne assez bien lors de l'étude des pro- 
priétés de cohérence d’une émission; au $ 1.8 nous reviendrons au 
modèle du train d'ondes. 

-1 Supposons qu’en un certain point À (sur la fig. 1.7) se trouve 
un atome émetteur qui émet, à des intervalles de temps quelconques, 


Ld 


Fig. 1.7 


FE 


des trains d’ondes de durée 7. Soit un miroir semi-réfléchissant 
placé au point B et divisant le train d'ondes incident en deux par- 
ties ; après avoir parcouru des chemins optiques différents (la dif- 
férence de marche entre ces parties sera désignée par L) elles se 
rencontrent en un point C. Si L/c & +, ce sont les parties d’un même 
train d'ondes qui se rencontreront au point C et, dans ce cas, une 
corrélation mutuelle des ondes qui se rencontrent se manifeste, et 
on dit qu'il y a cohérence temporelle. Pour L/c > + ce sont les 
parties de trains d'ondes différents qui se rencontreront au point C. 
Entre des trains d'ondes différents il n’y a pas de corrélation et, de 
ce fait, les ondes ne peuvent pas interférer. Lorsque L/c <& T, on 
peut parler ‘d’une cohérence temporelle partielle. 

Le paramètre T (la longueur du train d'ondes) caractérise le degré 
de cohérence temporelle. On l’appelle temps (ou durée) de cohérence. 
La longueur tc des trains d'ondes est appelée longueur de cohérence. 
Plus le temps + est grand, plus grand est l’intervalle de temps pendant 
lequel on observe la corrélation des vibrations lumineuses et donc 
plus élevé est le degré de cohérence temporelle. Dans le cas limite 
d'une cohérence complète t > co. Un tel train d'ondes de longueur 
infinie correspond évidemment à une onde lumineuse monochroma- 
tique plane. 

Pour pouvoir observer la cohérence temporelle on peut avoir recours à un 


interféromètre de Michelson dont la constitution est représentée schématique- 
ment sur la figure 1.8. On distingue sur cette figure : Z : un miroir semi-réfléchis- 
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sant, 2 et 3: des miroirs à réflexion totale, 4: un écran. Sur l'écran se rencon- 
trent les parties du train d’ondes obtenues à la suite de la division du train 
d’ondes initial par le miroir Z. Si les miroirs 2 et 3 sont placés aux mêmes distan- 
ces du centre du miroir Z, la différence de marche entre les parties du train 
d’ondes mentionnées plus haut est égale à zéro (L = 0). En éloignant le miroir 2, 
ar exemple, on peut faire varier la valeur 
. L. Tant que l'inégalité L/c < + est réali- 
sée, on observera sur l'écran une image de 
franges d'interférences. Lorsque L/c > —, les 
franges d’interférences sont inexistantes. 


J 


Cohérence spatiale. Un autre cas 
particulier très important correspond 
à une cohérence dite spatiale (fig. 1.9). 
Dans ce cas B,C = B,C et, par consé- 
quent, 6, = 6, (8 = 0). Au lieu de 
(1.4.6) on a 


yr(0) = (E (+) Et (6)/VTils. (14.41) Fig. 1.8 


La fonction V1: (0) décrit la corrélation entre les vibrations lumineu- 
ses considérées en deux points différents de l’espace (aux points B: 
et B,) à un seul et même instant de temps. 

La notion de cohérence spatiale est également étendue à la source 
lumineuse. Supposons que la source lumineuse est une source étendue. 


Fig. 1.9 


Considérons, en qualité de première approximation, deux sources 
ponctuelles À et 4’ de la figure 1.8 séparées l’une de l’autre par une 
distance suffisamment petite. Chacune de ces sources donne des 
franges d'’interférences sur l'écran. Si ces sources agissent simultané- 
ment, l'image résultante des franges sera « brouillée » et ceci évidem- 
ment d’autant moins que la distance AA” est plus faible. On est 
en présence d’une corrélation entre les ondes émises par des sources 
ponctuelles différentes (ou par des points différents d’une source 
étendue). Puisque la distance à l'écran est grande devant la distance 
AA’, cette corrélation correspond à une cohérence spatiale. Plus 
les dimensions d’une source étendue sont petites, plus cette source 
est spatialement cohérente. 
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Cohérence temporelle et degré de monochromaticité d’un rayonne- 
ment. Décrivons un train d’ondes par l’expression suivante: 


foexp (—t/t)exp(—ioot), t>0, 
E@={S _ ) exp ot) 


où + est une constante caractérisant la durée du train d'ondes. Etant 
limité dans le temps, le train d'ondes n’est pas une onde monochro- 
matique. Il peut être représenté par une 
superposition d'ondes monochromatiques de 
pulsation différente : 


(1.4.12) 


E (t) = | E (w) exp (—it) de. (1.4.13) 


La quantité |Æ (w) | do montre dans 
quelle mesure sont représentées dans cette 
superposition les ondes monochromatiques 
dont les pulsations se situent dans l’inter- 
valle de w à w + dw. La fonction E (w) 
est appelée spectre de fréquences du train 
d'ondes E (t). En utilisant les relations 
(1.2.18) et (1.4.12), on obtient 


5 
exp (— t/t) exp [i (ù — wo) t] dt — — 1/t—i(o- —— a Oo) 


(1.4.14) 


E (= 
0 


et par conséquent 


f3/an° 
D oi 
EP =- sr: (1.4.15) 
L’allure de la fonction | Æ (w) |* est représentée par la figure 1.10. 
Soit Aw la largeur de la fonction | Æ (w) |* à la moitié de sa hauteur. 
Il n’est pas difficile de se convaincre que 


Aw = 2/1. (1.4.16) 


Le paramètre Aw caractérise le degré de flou du spectre de fré- 
quences. Les ondes monochromatiques dont les pulsations vérifient 
les inégalités Oo — Aw/2 << w6 << wy + Aw/2 sont effectivement 
représentées dans la superposition constituant le train d'ondes donné. 
Le rapport Aw/w, est appelé le degré de monochromaticité du rayon- 
nement. De (1.4.16) il découle que le degré de monochromaticité 
d’un rayonnement est inversement proportionnel à la durée du train 
d'ondes ou, autrement dit, inversement proportionnel au temps de 
cohérence. 
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En utilisant (1.4.16), représentons le temps de cohérence sous la 
forme 


t = 2/Aw = Àj/ncAX, (1.4.17) 


où A est l'intervalle de longueurs d’ondes correspondant à l’inter- 
valle de pulsations Aw (remarquons que À, = 2nc/w,, AA — 
—= Aw/2nc). 


Cohérence spatiale et degré de directivité du rayonnement. Une 
source ponctuelle émet toujours des rayonnements spatialement 


| 3,63 Z 
Fig. 1.11 Fig. 1.12 


cohérents. Dans le cas des sources étendues, le degré de cohérence 
spatiale dépend des dimensions de la source et de la distance entre 
la source et le point d'observation. 

Soit une source lumineuse constituée par un cercle de rayon p. 
À la distance RÀ de la source est placé un écran (R S p); x et y sont 
les coordonnées des points de l'écran (fig. 1.11). Le module de la 
fonction de cohérence spatiale des vibrations lumineuses aux points 
B; et B, de l'écran est défini par l’expression 


[Yi (0)1= 271 (2)/2, (1.4.18) 


2npVr+yi, 
ÀAR 
La variation de | V1: (0) | en fonction de Z est représentée sur la 
figure 1.12. Comme il est visible sur cette figure, un degré élevé 
de cohérence spatiale est obtenu pour des valeurs suffisamment 
petites de Z. Puisque V x? + y®/R = tg a (fig. 1.11) et, par consé- 
quent, Z = 2np tg «/À, on peut conclure que le degré élevé de cohé- 
rence spatiale s’observe pour des angles & suffisamment petits ou, 
en d’autres termes, pour une faible divergence du rayonnement. 


où J, (Z) est une fonction de Bessel de premier ordre, Z — 


42 RAYONNEMENT OPTIQUE [CH I 


Le degré de cohérence spatiale d’un faisceau est d'autant plus élevé 
que sa directivité est plus aiguë. On peut en tirer en particulier la 
conclusion suivante: la cohérence spatiale d'un champ en deux 
points quelconques est d’autant plus élevée que ces points sont plus 
4loignés de la source lumineuse. 

Comme l'indique la figure 1.12 on a | y1: (0) | = 1 pour Z = O0, 
c'est-à-dire pour &« = 0. On convient de considérer un rayonnement 
comme spatialement cohérent, si | y1: (0) | z 0,88; la valeur de 
0,88 correspond à Z = 1. De l'égalité 2x (p/À) &« = 1 on déduit 
qu'à la valeur de | y,: (0) | = 0,88 correspond & = 0,164/p. Ainsi, 
pour un faisceau de lumière spatialement cohérente, l'angle «& doit 
satisfaire à la condition suivante: 


0 a < 0,16 Mp. (4.4.19) 


Comme il résulte de (1.4.19), plus les dimensions de la source sont 
grandes (plus p est grand), plus l’angle & doit être petit pour que 
le rayonnement dans les limites de cet angle puisse être considéré 
comme spatialement cohérent. 


Caractéristiques d’une onde lumineuse et son degré de cohérence- 
Une onde lumineuse qui possède la propriété de la plus haute cohé- 
rence (de la cohérence complète) se caractérise par un front plan 
{x = 0), la monochromaticité (Aw —= 0) et une polarisation déter- 
minée. Une telle onde est décrite soit par l'expression (1.2.12) soit 
par (1.2.15). De telles ondes ne sont qu'une idéalisation. 

Les ondes lumineuses réelles sont représentées par différentes 
superpositions d'ondes « idéales » (1.2.12). Ainsi qu'on l’a dit plus 
haut, en pratique, dans le cas d’une superposition on observe tou- 
jours un certain « désaccord » dans les caractéristiques des ondes 
constituant la superposition donnée. C’est la raison pour laquelle 
les propriétés de cohérence d'une superposition d’ondes s’avèrent 
moins élevées ; les ondes lumineuses réelles sont toujours des ondes 
partiellement cohérentes et se caractérisent donc par un degré plus 
ou moins élevé de cohérence spatiale et de cohérence temporelle. 
Si l’on range les différentes sources lumineuses dans l’ordre d’accrois- 
sement du degré de cohérence de leur rayonnement, on obtient la 
suite approximative suivante: les lampes à incandescence, les lam- 
pes à lumière du jour, les lasers à semi-conducteurs, les lasers à solide 
{à cristaux et à verre), les lasers à liquide et les lasers à gaz. 

Le degré de cohérence de l’onde lumineuse doit être considéré 
comme l’une de ses caractéristiques les plus importantes. Plusieurs 
autres caractéristiques de l’onde sont liées à sa cohérence : 

a) la directivité est liée au degré de cohérence spatiale; 

b) la densité de flux lumineux dans une section de l’onde ou dans 
une autre est liée à sa directivité ; il en résulte qu’une concentration 
d'énergie lumineuse suffisante pour diverses applications pratiques 
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ne peut être obtenue que pour des ondes possédant une cohérence 
spatiale très marquée; 

c) le degré de monochromaticité est lié au degré de cohérence 
temporelle ; 

d) le degré de polarisation d’une onde est lié au degré de sa mono- 
chromaticité. Chaque onde monochromatique est polarisée ; l'extré- 
mité de son vecteur intensité décrit une ellipse de période 2x/w. 
De ce fait, plus la dispersion de pulsations Aw dans la superposition 
d'ondes monochromatiques est petite, plus l’« étalement » de la 
période de l’ellipse de polarisation sera faible et donc plus les carac- 
téristiques de polarisation de l’onde lumineuse seront élevées. On 
voit donc que le degré de polarisation de l’onde est lié au degré 
de sa cohérence temporelle. 


1.5. Holographie optique 


Principes de l’holographie optique. Décrivons le champ de l’onde 
lumineuse dans un certain plan (zy) à l’aide d’une fonction complexe 
scalaire 


E (x, y,t) = Eo (x, y, t) exp Li (x, y, #)]. (1.5.1) 


L'information transportée par cette onde lumineuse à travers le 
plan (xy) est contenue dans l’amplitude E, (x, y, t) d'une part et 
dans la phase Y (zx, y, t) d'autre part. Remarquons que la forme du 
front d'onde est déterminée par la phase Y (x, y,t). Dans le cas 
particulier d’une onde plane qui se propage le long de l’axe des z, 
la fonction Ÿ est indépendante des coordonnées zx et y. 

Pour obtenir l’image lumineuse d’un objet on place dans le 
plan (xy) un photodétecteur (une couche photosensible, une plaque 
photographique) et on l’éclaire avec l’onde lumineuse qui s’est 
réfléchie sur l’objet ou a traversé ce dernier. L’onde lumineuse tom- 
bant sur la plaque photographique porte aussi bien l’information 
contenue dans son amplitude que celle contenue dans sa phase. 
La plaque photographique fixe l'intensité de l’onde lumineuse 


I=(EE*) = (E6 (x, y, t)) = ES (x, y) (1.5.2) 


(si sa valeur ne dépend que des coordonnées spatiales, on suppose 
que le temps de pose a déjà été ramené à sa moyenne). C'est ainsi 
que se trouve enregistrée l'information contenue dans l'amplitude; 
quant à l'information contenue dans la phase, elle est dans ce cas 
perdue. 

Une question se pose: peut-on aussi enregistrer sur une plaque 
photographique l'information contenue dans la phase de l'onde 
lumineuse incidente? L’optique moderne répond à cette question 
par l’affirmative: si l’onde lumineuse possède une cohérence suffi- 
samment élevée, on peut enregistrer sur une plaque photographique 
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aussi bien l’amplitude que la phase d’une onde lumineuse, en appli- 
quant à cet effet une technique holographique proposée pour la pre- 
mière fois par D. Gabor (le mot « holographie » signifie enregistre- 
ment complet). 

La méthode holographique repose sur le principe d'’interférences. 
L’ interférence entre l'onde à étudier (l'onde provenant de l’objet 
qu’on appelle « onde objet ») et une certaine onde auxiliaire (appelée 
« onde de référence ») donne une onde résultante dont l’amplitude 


Fig. 1.13 


contient aussi bien l'information sur l'amplitude de l'onde objet 
que celle sur sa phase. La cohérence des ondes lumineuses est néces- 
saire pour obtenir des franges d’interférences dans le plan de la 
plaque photographique. L'’holographie est une méthode d'optique 
cohérente fondée sur l'utilisation du rayonnement laser. 

Considérons un exemple (fig. 1.13, a): l’onde objet 7 est une 
onde sphérique issue d’un objet ponctuel (la figure montre deux 
rayons qui frappent la plaque à des angles d'incidence f, et f:), 
l’onde de référence 2 est une onde plane tombant suivant la normale 
à la surface de la plaque photographique 3. Dans le cas général, 
l'onde de référence peut tomber obliquement et ne pas être plane. 
Sur la plaque photographique, ces deux ondes interfèrent et donnent 
une série de franges d’interférences fines; ces franges sont fixées ; 
la plaque photographique se transforme ensuite en un hologramme 
de l’objet ponctuel considéré. Signalons que la distance séparant 
deux franges sombres consécutives sur l'hologramme est égale à 
sin B où f est l’angle d'incidence de l’onde sur la région considérée 
de l’hologramme et À la longueur d'onde de l’onde objet et de l'onde 
de référence (étant donné que les franges d’interférences sont très 
rapprochées, il est nécessaire d'utiliser des émulsions photographi- 
ques ayant une résolution élevée de l’ordre de 1000 traits par milli- 
mètre et plus). 
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L'information sur l’objet est conservée sous la forme d’une série 
de franges d'interférences enregistrées sur l’hologramme. Pour 
«lire» (restituer) cette information, il est nécessaire d'éclairer de 
nouveau l’hologramme par l’onde de référence (fig. 1.13, b). Cette 
illumination par l'onde de référence aura pour effet de provoquer 
l'apparition de deux ondes diffractées (l’hologramme joue le rôle 
d'une sorte de réseau de diffraction) et l’angle de diffraction en 
chaque point de l’hologramme sera égal à l'angle f auquel le rayon 


Eg exp (1) 


Epexp Ci) 


a) 


c) 


Fig. 1.44 


objet tombait en ce point lors de l’enregistrement de l’hologramme. 
L'examen de la figure 1.13, b montre que l’une des ondes diffractées 
forme l’image virtuelle 4 de l’objet et l’autre donne l’image réelle 6. 
Soulignons que l’onde diffractée qui produit l’image virtuelle n’est 
rien d’autre que l’onde objet initiale reconstruite à partir de l’holo- 
gramme. 

L'exemple que nous venons de considérer montre que la méthode 
holographique se réalise en deux temps: l'enregistrement de l’holo- 
gramme (fig. 1.13, a) et la restitution ou l’observation de l’hologram- 
me (fig. 1.13, b). 

Dans la méthode de la photographie ordinaire, l'information 
est transmise par la chaîne : objet + onde objet lumineuse — plaque 
photographique — onde lumineuse de la plaque photographique — œil ; 
l'information que porte l’onde lumineuse de la plaque photographi- 
que est considérablement moins grande que celle contenue dans 
l'onde lumineuse provenant de l’objet. Dans la méthode holographi- 
que, l'information est transmise par une chaîne un peu différente: 
objet + onde objet lumineuse —+ plaque photographique (hologram- 
me) — onde objet lumineuse —+ œil. Dans cette méthode, c’est en fait 
l’onde lumineuse provenant de l’objet lui-même qui arrive dans 
l'œil de l’observateur, ce qui signifie que l’hologramme permet 
d'enregistrer toutes les informations contenues dans l’onde objet. 

Considérons l’interférence, utilisée lors de l'enregistrement 
{fig. 1.14, a), qui se produit dans le plan (xy) de l’hologramme entre 
une onde objet ÆE, (x. y) exp LiW (x, y)]l et une onde de référence 
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exp (iky sin B); cette dernière est supposée plane, illuminant l’holo- 
gramme à un angle d'incidence B et son amplitude est prise égale 
à l'unité. L'’intensité enregistrée sur la plaque photographique 
a pour expression 


T(z, y) =|E,exp (iŸ) + exp (iky sin B) [? = 
= 14 ES + Evexp (iW—iky sin B) + 
+Esexp(—iV+ikysinB). (1.5.3) 


Supposons que lors de la restitution, l’hologramme est éclairé par 
une onde exp (iky sin f) (fig. 1.14, b). Le champ produit par cette 
onde immédiatement derrière l’hologramme sera décrit par la fonc- 


tion 
E” (x, y) = I (x, y) exp (iky sin B). 
En y portant (1.5.3), on trouve 
E'= (1-+E% )exp (ikysinB)+ 
+ E exp (iŸ)+ Esexp(—iV+2ikysinf). (1.5.4) 


Le deuxième terme figurant dans le second membre de (1.5.4) exprime 
l’onde objet reconstruite qui donne l’image virtuelle, alors que le 
troisième terme représente l’onde qui donne une image réelle altérée. 
L'altération de l'image réside en sa pseudoscopie; tout se passe 
comme si l’image était tournée à l'envers: les points de l’objet plus 
distants de l'observateur lui semblent être plus rapprochés. Pour 
obtenir une image réelle non altérée, il faut utiliser pour la restitu- 
tion de l’hologramme une onde exp (—iky sin B), c’est-à-dire une 
onde dirigée en sensinverse de l’onde de référence initiale (fig. 1.14,c); 
dans ce dernier cas le champ lumineux derrière l’hologramme aura 
pour expression 


E" = (1 + Eÿ)'exp (— iky sin B) + Es exp (iY — 
—2ikysinf)+Esexp(—iT). (1.5.5) 


C'est ainsi que la restitution d'un hologramme peut se faire suivant 
l’un de ces deux schémas: avec le schéma de la figure 1.14, b on 
obtient une image virtuelle non altérée et avec le schéma de la 
figure 1.14, c une image réelle non altérée de l’objet. 


Avantages de l’holographie. Indiquons les principaux avantages 
que présentent les techniques holographiques : 

a) l’enregistrement de l'information contenue aussi bien dans 
l'amplitude que dans la phase de l'onde objet; l’hologramme fixe 
et permet ensuite de restituer le front d'onde initial d’où une sensa- 
tion parfaite du relief et du « réel » des images obtenues lors de l’ob- 
servation des hologrammes; 
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b) l'information est enregistrée d’une façon intégrale: chaque 
point de la surface visible de l’objet est enregistré sur toute la sur- 
face de l’hologramme ; de ce fait, la détérioration d’une partie quel- 
conque de l’hologramme n’entraîne pas de perte d’information dans 
de nombreux cas; en outre, l’hologramme permet de restituer des 
éclats éblouissants ; 

c) puisqu'il est important qu'à la restitution d'un hologramme 
on utilise une onde lumineuse ayant le même front (ou un front 
inversé) dans le plan de l'hologramme qu’à l'enregistrement, il 
devient possible, en faisant varier l'orientation de l'hologramme 
dans l'espace, d'enregistrer à chaque fois sur un seul et même 
hologramme une information nouvelle: en utilisant divers « mas- 
ques » pour modifier les fronts de l’onde objet et de l’onde de réfé- 
rence. on peut utiliser de façon efficace les méthodes holographiques 
pour le codage et le décodage de l'information, pour la reconnaissance 
des images, etc.; 

d) à la différence de la photographie ordinaire, l'enregistrement 
et la restitution des hologrammes se font sans l'intermédiaire de 
lentilles. 


Quelques possibilités uniques offertes par l’holographie. L'holo- 
graphie offre la possibilité unique d’une « commande » de temps 
(il est vrai, au point de vue des images optiques seulement). Soit 
un certain ensemble d'objets en mouvement qui est enregistré à l'ins- 
tant ?{, sur un hologramme. La restitution ultérieure de cet hologram- 
me donnera une onde lumineuse reconstruite qui sera équivalente 
à l’onde réfléchie sur l’ensemble d'objets à l’instant {, et cette onde 
pourra être observée aussi longtemps que l’on veut. Tout se passe 
comme si le temps s’arrêtait, l’expérimentateur a la possibilité 
d'observer pendant un temps infiniment long un ensemble réel 
d'objets « congelé » dans la position correspondant à l'instant fo. 
On peut examiner cet ensemble d'objets dans toute ‘a profondeur 
de la scène, on peut changer le point d'observation, accorder les 
appareils d'optique sur des objets rapprochés ou éloignés et regarder 
les objets de différents côtés. Si, parmi tous les organes de sens, 
Faust n'avait que ses yeux, il pourrait affirmer que son désir « d’ar- 
rêter l'instant » s'est enfin réalisé. 

On peut aller encore plus loin: enregistrer un objet quelconque 
variable dans le temps sur un seul et même hologramme d'abord 
à l’instant £, et ensuite à l'instant f.. La restitution d’un tel holo- 
gramme permettra de reconstruire deux ondes lumineuses à la fois: 
le « passé » et le « présent » de l’objet seront mis en coïncidence 
et seront observés simultanément (l’observateur verra l’objet « pas- 
sé » et l’objet « présent » comme s'ils étaient incorporés l’un dans 
l’autre). La tentative d'enregistrer sur une même photographie 
deux images d’un objet n’a rien de commun avec la situation obtenue 
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en holographie, car dans ce dernier cas on amène en coïncidence 
non pas deux images mais deux ondes lumineuses parfaitement 
réelles. Si la variation subie par l’objet pendant l'intervalle de 
temps £, — t, est suffisamment petite, ces ondes lumineuses inter- 
féreront et on aura un système de franges d’interférences recouvrant 
l’image de l’objet restituée à partir de l’hologramme. Ce système 
de franges permettra évidemment de juger de la nature et du degré 
des déformations subies par l'objet. 

L'holographie offre une possibilité unique de « couper en mor- 
<eaux » une image optique et de la rassembler (comme si une bande 
cinématographique sur laquelle on a tourné un vase à fleurs en 
train de se briser était projetée en sens inverse). Pour « briser» 
une image optique, on peut utiliser un verre dépoli, en le plaçant 
entre l’hologramme et l'objet. Pour reconstruire l’image de l’objet 
il est nécessaire, tout en gardant le verre dépoli dans sa position, 
d'éclairer l’hologramme par le faisceau de référence de sens inverse ; 
dans ce cas, on obtient une image réelle de l’objet à l’endroit où 
l'objet se trouvait à l’enregistrement. 

En utilisant des calculatrices électroniques, on peut synthétiser 
un hologramme artificiel correspondant à un objet qui peut même 
ne pas exister en réalité. Cela signifie que l’holographie offre la 
possibilité unique de « voir » un objet avant qu'il soit fabriqué, de 
«a voir» des objets qui en fait n'existent pas. 


Etapes du développement des méthodes permettant d'obtenir des images 
optiques. Si, pour obtenir une image optique, on avait proposé à un expérimen- 
tateur, dans un passé assez récent, de placer simplement l’objet devant un photo- 
détecteur, il serait resté bouche bée. En effet, il est évident que les rayons pro- 
venant de chaque point de l’objet tombent sur toute la surface du photodétec- 
teur (fig. 1.15, a) de sorte que les rayons issus des différents points de l’objet 
« s'embrouillents mutuellement et le photodétecteur n’enregistre finalement 
que fond lumineux plus ou moins uniforme. Pour obtenir une image optique 

e l’objet il est nécessaire de « débrouiller » les rayons lumineux par un procédé 
quelconque ou, autrement dit, de « mettre de l'ordre » dans leur marche. 

Le premier pas en vue d’ordonner la marche des rayons lumineux allant 
des différents points de l’objet jusqu'au photodétecteur a été fait en son temps 
lors de l'introduction d’un écran cDIEMentaire percé d’un petit trou; il 
s'agit de la chambre obscure (fig. 1.15, b). La majeure partie des rayons lumi- 
neux diffusés par le point donne de l’objet est retenue par l’écran complémen- 
taire ; seul un faisceau étroit de lumière passe par le trou et forme l’image de ce 
point. Malheureusement, la coupure des rayons lumineux « inutiles » entraîne 
une grande perte d'énergie lumineuse, ce qui réduit l’éclairement de l’image. 
C'est pour cette raison que la chambre obscure n’a pas reçu de larges applica- 
tions. 

Le pas suivant consistait à employer une lentille (un système de lentilles) en 
vue de collecter les rayons lumineux provenant d’un point donné de l'objet et de 
les concentrer en un endroit correspondant sur la surface du photodétecteur 
(fig. 1.15, c). Point n'est besoin de démontrer que ce pas s’est avéré bien fécond. 

Ensuite, on a fait un pas qui rappelle au premier abord le retour à la situa- 
tion représentée sur la figure 1.15, a. L'objet est « laissé » de nouveau en tête-à- 
tête avec le photodétecteur, mais on utilise maintenant une lumière cohérente 
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et, de plus, on introduit une onde auxiliaire (is: 1.15, d). Dans ce cas qui corres- 
pond, comme on le devine sans peine, à l’holographie, les rayons lumineux pro- 
venant de l’objet restent « embrouillés » et l'observateur ne fait aucune tentative 
de les « débrouiller » et de les « ordonner » à l’aide d’un dispositif quelconque 
(OÉpra prés: lentilles, etc.). Il n’est pas étonnant que quand on regarde un 

ologramme on a l’impression de voir un négatif éclairé. Le « débrouillement » 
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Fig. 1.15 


des rayons lumineux se fait, dans un certain sens, d’une façon automatique: 
il est réalisé par l’onde lumineuse qui est utilisée à la restitution de l’hologramme. 

Enfin, on peut même se dispenser de l’onde auxiliaire (fig. 1.15, e). 11 est 
vrai que dans ce dernier cas pour restituer l’image de l’objet il est nécessaire 
de placer devant l’hologramme un détail quelconque de l’objet, par exemple 
l'empennage de la flèche (sur toutes les figures, l'objet est représenté par une 
flèche). En effet, les rayons lumineux diffusés par l’empennage sur le photodétec- 
teur peuvent être considérés comme onde de référence et les rayons lumineux 
provenant du reste de la flèche comme onde objet. L’hologramme est capable de 
reconstruire l’image de l’objet à condition qu'on lui expose une partie quelconque 
de cet objet (signalons que cette circonstance a été mise à profit pour réaliser 
une mémoire associative holographique). 


Holographie à trois dimensions. Dans tout ce qui précède nous 
avons supposé que le photodétecteur utilisé pour l'enregistrement 
de l’hologramme était représenté par un milieu à deux dimensions. 
Il en est ainsi tant que l'épaisseur de la couche sensible à la lumière 
(de l’émulsion photographique) est du même ordre de grandeur que 
la distance séparant deux franges d'interférences consécutives. 
Si l'épaisseur de cette couche est beaucoup plus grande, on constate 
des propriétés spécifiques du photodétecteur en tant que milieu 
à trois dimensions. On distingue donc l’holographie ordinaire ou 
à deux dimensions (les hologrammes plats) et l’holographie à trois 
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dimensions (les hologrammes en relief ou à trois dimensions). La 
méthode de l’holographie à trois dimensions a été proposée par 
le savant soviétique J. Dénisuk. 

Si, dans la région d’intersection du faisceau objet et du faisceau 
de référence, on introduit une surface sensible à la lumière, elle 
enregistrera un système de franges d'interférences, alors que l’intro- 
duction dans cette région d’un volume sensible à la lumière permettra 
d'enregistrer un système de surfaces d’interférences. Dans le premier 
cas on aura un hologramme ordinaire à deux dimensions et dans 
le second cas un hologramme à trois dimensions. Le système de 
surfaces d'’interférences d’un hologramme à trois dimensions peut 
réfléchir les faisceaux de lumière, ce qu’on observe à la restitution 
de l’hologramme. Les faisceaux réfléchis sur ces surfaces ne pour- 
ront s’amplifier l’un l’autre que s’ils sont en phase. Cela signifie 
qu'un hologramme à trois dimensions possède la propriété de sélec- 
tivité à l’égard de la longueur d’onde du faisceau utilisé à la resti- 
tution : la condition de coïncidence des phases ne sera évidemment 
réalisée que pour la longueur d'onde qui a été utilisée à l’enregistre- 
ment de l’hologramme. C’est ainsi qu’il devient possible, à la resti- 
tution, d'éclairer un hologramme tridimensionnel en lumière blanche 
(provenant du soleil ou d’une lampe à incandescence ordinaire): 
de tout le spectre continu de longueurs d'onde l’hologramme « sélec- 
tionnera » lui-même une longueur d'onde qui pourra restituer l’image 
enregistrée. Si l’enregistrement a été réalisé avec plusieurs longueurs 
d’ondes bien déterminées, la restitution en lumière blanche donnera 
une image qui sera vue avec des couleurs correspondant à ces lon- 
gueurs d’ondes; cela permet d'obtenir des images en couleurs. 


1.6. Propriétés des ensembles de photons 


Quelques remarques générales. Nous allons considérer un gaz 
parfait de certaines microparticules. Soient g le nombre d'états 
quantiques de la microparticule sélectionnés d’une façon quelconque 
et (N') le nombre moyen de microparticules dans un seul de ces 
états. Alors, le nombre moyen de microparticules dans les états 
considérés sera égal à (NM) = g (N'). Les nombres W de micropar- 
ticules qui sont observés expérimentalement fluctuent autour de 
la valeur moyenne (NW). La nature et le degré de ces fluctuations 
constituent les caractéristiques de l’ensemble de microparticules 
considéré. Pour décrire les fluctuations on utilise avant tout la 


quantité 

(AN?) = (({N) — N)°) (1.6.1) 
appelée écart quadratique moyen ou dispersion (variance). Pour 
un gaz parfait en équilibre on a 


(AN?) = kT _… (N), (1.6.2) 
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où 7 et u sont des paramètres thermodynamiques : respectivement 
la température et le potentiel chimique. 
A l'état d'équilibre thermodynamique, la grandeur (W) a un 
caractère universel. Dans ces conditions, trois cas sont possibles : 
4) le cas d’un ensemble non dégénéré, c’est-à-dire d’un ensemble 
décrit par la distribution classique de Maxwell-Boltzmann : 


(N)=gexp (4) (1.6.3) 


(où & est l'énergie de la microparticule à l’état considéré); 
2) le cas d’un ensemble dégénéré de bosons, c'est-à-dire d'un 
ensemble décrit par la distribution de Bose-Einstein : 


£ : 

expl(e—p)/kT]—1 

3) le cas d’un ensemble dégénéré de fermions, c'est-à-dire d’un 
ensemble décrit par la distribution de Fermi-Dirac: 


£ 
re ee TETT JET TE (1.6.5) 
Si la condition exp (—u/AT) © 1 (appelée condition de non-dégéné- 
rescence de l’ensemble) est réalisée, les expressions (1.6.4) et (1.6.5) 
se ramènent à l’expression classique (1.6.3); pour un ensemble non 
dégénéré, la division des microparticules en bosons et fermions perd 
son importance. Il y a lieu de rappeler ici qu’un ensemble statistique 
est non dégénéré si le nombre de microparticules est très petit par 
rapport au nombre des états dans lesquels peut se trouver une micro- 
particule. Dans ce cas, les microparticules « ne se rencontrent » 
pratiquement pas de sorte que la question relative à la nature de 
la population d’un. seul et même état, question importante pour 
l’appartenance de la particule aux bosons ou aux fermions, ne se 
pose même pas. 

En utilisant (1.6.2) et les expressions données plus haut pour 
(N), on obtient les expressions suivantes de la dispersion : 

1) dans le cas d’un ensemble non dégénéré : 


(AN?) = {N); (1.6.6) 

2) dans le cas d'un ensemble dégénéré de bosons: 
(AN?) = (N) + (NŸ/g; (1.6.7) 

3) dans le cas d’un ensemble dégénéré de fermions : 
(AN®) = (N) — (N}/g. (1.6.8) 


Comparons les résultats obtenus pour la dispersion d’un ensembl 
non dégénéré et celle d’un ensemble dégénéré de bosons. Ils diffèrene 
l’un de l’autre par le terme (W}*/g qui, pour {(N) ÿ 1, devient 
[A 
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manifestement déterminant. Ce terme s'explique par la particula- 
rité du comportement des bosons dont nous avons parlé plus haut: 
par leur « tendance » à l’« agglutination » mutuelle. L'effet « d’agglu- 
tination des bosons » entraîne pour {N) © 1 


(AN?) = (N}/g. (1.6.7a) 


Gaz photonique. Passons à l'étude d’un ensemble de bosons cons- 
titué par des photons. Un tel ensemble se caractérise par une série 
de propriétés spécifiques dont les principales sont les suivantes: 

a) les photons n'’interagissent pas directement l’un avec l’autre; 
de ce fait, l'équilibre dans un gaz photonique ne s'établit que grâce 
à la présence d'autres particules, ou d’autres corps (par exemple, 
grâce à la présence des parois de la cavité dans le problème du rayon- 
nement du corps noir); 

b) à la différence de plusieurs autres particules, les photons ne 
satisfont pas à la condition de conservation du nombre de particules 
(les photons peuvent naître et disparaître dans les différents états 
sans troubler l'équilibre du gaz); cette circonstance a pour consé- 
quence la nullité du potentiel chimique d’un ensemble de photons: 


u = 0; (1.6.9) 
c) de (1.6.9) il résulte que pour les ensembles de photons la con- 
dition de non-dégénérescence n'est pas satisfaite ; un gaz photonique 
est toujours un gaz dégénéré. 
En posant e, — wo et compte tenu de (1.6.9), on déduit de (1.6.4), 
pour un gaz de photons en équilibre, le résultat suivant: 


(N) = "(1.6.10) 


£ 
exp (A@/kT)—1 ° 
Ce résultat est en accord avec (1.3.26). La grandeur g pour le gaz 
photonique s'écrit, en vertu de (1.3.4), sous la forme 


g = Vo’Ao/ntc. (1.6.11) 


Quand on utilise la relation (1.6.11), cela signifie que par (W) 
on entend le nombre de photons dans un volume V à polarisation 
arbitraire, à sens de mouvement arbitraire et à pulsation comprise 
dans l’intervalle de © à © + Ao. 

Lorsqu'on passe aux faisceaux de lumière, il devient nécessaire 
de considérer des états où les photons ont un mouvement de sens 
déterminé et parfois même une polarisation déterminée. Pour tenir 
compte d'une polarisation déterminée, il faut diviser la quantité g 
par 2, alors que pour prendre en considération les sens de mouve- 
ment dans les limites de l’angle solide AQ il faut multiplier g par 
AQ/4x. Ainsi le nombre d'états quantiques du photon dans le volu- 
me Ÿ, caractérisés par le sens de mouvement AQ, par la pulsation 
située dans l'intervalle de © à © + Aw et par une polarisation 
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déterminée, est décrit par la relation 
g = Vo*AoAQ/S8nict. (1.6.12) 


Bruit d’agitation thermique et bruit quantique dans le cas d’un 
gaz photonique en équilibre. Appliquons la relation (1.6.7) au gaz 
photonique. Les fluctuations du nombre de photons ont pour effet 
de produire un bruit qu’on convient d'appeler, à la réception d’un 
rayonnement optique, bruit externe (à la différence du bruit interne 
qui est dû à l’appareillage de réception lui-même). Le second membre 
de l'expression (1.6.7) comportant deux termes, on distingue un 
bruit dit quantique (le terme (W)) et un bruit d’agitation thermique 
(le terme (N)°/g). Le produit de la quantité V (AN®) par fo donne 
l'énergie du bruit par état quantique: 


W,=ho V{N)+(N}/g . (1.6.13) 


Il est intéressant de comparer deux cas: le cas correspondant au 
domaine de radiofréquences (wo <& #T) et le cas correspondant au 
domaine optique (4w © AT). 

Dans le cas de radiofréquences, on déduit de (1.6.10) 


(N/g = KkTiho Ÿ 1; (1.6.14) 
par conséquent, 
(NY/g © «N). (1.6.15) 
Ainsi donc, 
(AN*®) = (NY/g, (1.6.16) 
W, = ho (NV 8 = KT. (1.6.17) 


Dans ce cas, étant donné la « petitesse » du quantum de rayonne- 
ment, il y a toujours beaucoup de quanta dans le même état, le 
champ est considéré de façon classique ; les bruits quantiques n’ont 
pas d'importance, le rôle principal revient aux bruits d’agitation 


thermique. 
Dans le cas du domaine optique, de (1.6.10) on obtient 
(NY/g = exp (—ho/kT) & 1; (1.6.18) 
par conséquent: 
(NY /g & {N). (1.6.19) 
Ainsi, 
(AN®) = {N), (1.6.20) 
Wo=fho V{N) = ho V g exp(—Aw/2kT). (1.6.21) 


Dans ce cas un seul quantum est associé à plusieurs états; le champ 


est défini à partir d’une description quantique; les bruits d’agita- 
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tion thermique sont sans importance, le rôle principal est tenu par 
les bruits quantiques. 


Fluctuations dans un faisceau photonique. Les résultats (1.6.18) 
à (1.6.21) sont valables pour un gaz photonique en équilibre; ils 
ne peuvent pas être automatiquement étendus à un gaz photonique 
hors d'équilibre (aux faisceaux de photons provenant de sources 
thermiques de lumière et surtout aux faisceaux laser). Ces résultats 
sont néanmoins intéressants en ce sens qu'ils illustrent le rôle crois- 
sant des propriétés corpusculaires (quantiques) du rayonnement 
dans le domaine optique et, en outre, mettent en évidence une règle 
générale : plus les propriétés corpusculaires (quantiques) du rayon- 
nement sont marquées, plus le rôle des bruits quantiques est grand; 
plus les propriétés ondulatoires (classiques) du rayonnement sont 
marquées, plus le rôle des bruits thermiques est grand. 

En passant à un gaz hors d’équilibre on peut admettre que d’une 
façon approchée la relation (1.6.7) reste valable puisqu'elle corres- 
pond au résultat classique (1.6.5) complété du terme (W}/g qui 
est dû, comme il a été dit, à la tendance des photons à l’« aggluti- 
nation » mutuelle. Il est évident que cette tendance, en tant que 
propriété liée à la nature même des bosons, ne dépend pas de la pré- 
sence ou de l’absence de l'équilibre ; il importe seulement que l’en- 
semble soit dégénéré; or comme il a été dit précédemment, les 
ensembles de photons sont toujours dégénérés. Ainsi, il y a tout 
lieu d'utiliser la relation (1.6.7) pour l'étude des fluctuations non 
seulement dans un gaz photonique en équilibre mais aussi dans des 
faisceaux de photons. 

Pour passer d’un gaz photonique en équilibre à un faisceau de 
photons hors d'équilibre, on doit modifier dans la relation (1.6.7): 
premièrement, la quantité g (au lieu de (1.6.11) il convient de pren- 
dre (1.6.12)) et, deuxièmement, le nombre de photons dans un seul 
état (N}/g. Si pour un gaz en équilibre (N}/g = 107% à 10-!, la 
valeur de (W}/g pour les faisceaux de lumière provenant des sources 
thermiques peut dépasser considérablement l'unité et pour les fais- 
ceaux laser (W}/g peut varier approximativement dans les limites 
de 105 à 10. À ce propos, il convient de signaler que dans le cas 
des faisceaux de lumière (et surtout des faisceaux provenant des 
lasers), l'inégalité (1.6.19) devra être évidemment remplacée par 
l'inégalité (1.6.15); en d’autres termes, les propriétés ondulatoires 
du rayonnement optique deviennent dans ce cas prédominantes. 


Corrélation entre les fluctuations dans les faisceaux de photons. 
Considérons deux faisceaux de particules identiques, sans préciser 
pour l'instant la nature des particules qu’on a en vue. Introduisons 
les notations: pour le premier faisceau: V,, (N,), (AN); pour le 
deuxième faisceau: V,, (W,), (AN); pour la superposition des 
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deux faisceaux: N=N,+N,, (N) = (N,) + (N,), (AN®). Il est 
facile de voir que 


(AN?) = (AN, + AN:)) = 
= (AN?) H(ANE)+2(AN,AN:). (1.6.22) 
S'il s'avère que 
(AN,AN:) = (AN,) (AN) = 0, (1.6.23) 


on dit qu'il n’y a pas de corrélation entre les fluctuations dans les 
faisceaux. Dans ce cas, le déplacement des particules d’un faisceau 
est tout à fait indépendant des particules de l’autre faisceau. Si, au 
contraire, (AN,AN,) Æ 0, on dit qu'il y a corrélation entre les 
fluctuations. 

Examinons la relation (1.6.22) pour deux cas différents. 

Faisceaux non dégénérés (a priori non photoniques). Dans ce cas 
la dispersion est décrite par l’expression (1.6.6). En utilisant (1.6.6), 
on déduit de (1.6.22) 


Puisque (NW) = (N,) + (N:), il en résulte immédiatement que 
(AN,AN,) = 0. On voit donc que dans les faisceaux non dégénérés 
il n’y a pas de corrélation entre les fluctuations. 
Faisceaux de photons. Dans ce cas, la dispersion est décrite par 
l'expression (1.6.7). En utilisant (1.6.7), on déduit de (1.6.22) 
(N) + (NYY/g = 
= (N,) + (N,)/g + (N,) + 
+ (N,)/g + 2 (AN,AN:). 
Puisque (NW) = (N,) + (N;), on obtient 
(NÉ = (NX + (N,Ÿ + 2g (AN,AN,). (1.6.24) 
Ensuite, en tenant compte du fait que 
(NY = AN + NY = (NY + (N,Y + 2 (NN), 
on obtient de (1.6.24) 
(AN,AN,) = (NiIN,/g. (1.6.25) 


On voit donc que dans les faisceaux de photons il y a manifestement 
une corrélation entre les fluctuations. 
Le résultat (1.6.25) peut être considéré comme un témoignage 
en faveur de l'existence de l'effet « d’agglutination » des photons 
qui détermine justement la corrélation entre les fluctuations. Cet 
effet montre que le mouvement des photons n’est pas tout à fait 
indépendant : tout se passe comme si les photons « s’attiraient » 
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mutuellement et manifestaient finalement une tendance à s’accu- 
muler dans un état ou dans un autre. Il faut souligner que cette 
« interaction » des photons qui s'explique par leur appartenance aux 
bosons n’a pas un caractère énergétique (rappelons que dans le sens 
classique les photons n’interagissent pas les uns avec les autres). 


Interféromètre d'intensité. L'effet d’agglutination des photons 
peut être observé expérimentalement à l’aide d’un interféromètre 
d'intensité qui a été utilisé pour la première fois par Brown-Twiss. 
Cet interféromètre est représenté schématiquement sur la figure 1.16. 


( t 


Fig. 1.16 Fig. 1.17 


Le faisceau de lumière Z est décomposé en plusieurs faisceaux secon- 
daires par le miroir semi-réfléchissant 2. Chacun des faisceaux secon- 
daires est envoyé vers son multiplicateur photo-électrique 3 ou 4. 
Les signaux issus des multiplicateurs photo-électriques sont dirigés 
dans le corrélateur 6 qui assure tout d’abord la multiplication et 
ensuite ramène à leurs moyennes les intensités des faisceaux secon- 
daires, autrement dit, donne la valeur de (7,7,) (ou de {N,N.)). 
Un fait important est que l’interféromètre considéré comporte un 
dispositif à qui assure un retard dans le temps de l’un des signaux. 
Cet interféromètre permet d’obtenir la valeur de (Z, (t) Z, (t — t)) 
en fonction du retard t. 

L'allure qualitative de cette fonction est montrée sur la figu- 
re 1.17. La courbe traduisant cette fonction comporte un saut net 
pour T = 0; celui-ci tient à ce que grâce à l’« agglutination » des 
photons le nombre de photons arrivant simultanément aux récep- 
teurs 3 et 4 augmente (c'est pour t = 0 que l'appareil enregistre 
des coïncidences de l’arrivée des photons). La courbe de la figu- 
re 1.17 montre clairement que les photons manifestent la tendance 
à arriver dans l’interféromètre en paires corrélées (en groupes corré- 
lés). 
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Soulignons que la possibilité d’enregistrer les coïncidences ou 
les non-coïncidences de l’arrivée des photons dans les récepteurs 7 
ou 4 est liée à ce qu'ici les intensités Z, et 7, ne sont pas ramenées 
séparément à leurs moyennes; l'appareil fait d'abord leur produit 
et ensuite leur moyenne. 


Relation d'incertitude: nombre de photons-phase. Il est bien 
connu que pour mesurer l'énergie d'un objet quantique à AE près, 
il est nécessaire d'effectuer les mesures pendant un temps At qui 


« 


est lié à AE par la relation d'incertitude 
AEAtZR. (1.6.26) 


Comme objet quantique nous allons considérer un ensemble de- 
photons de pulsation déterminée w. Dans ce cas 


AE = foAN, (1.6.27): 
où AN est l'incertitude sur le nombre de photons. Considérons 
ensuite la caractéristique ondulatoire de notre objet, c’est-à-dire 


la phase ® = ot. Pendant le temps At nécessaire pour mesurer l’éner- 
gie de l’objet à AoAN près, la phase de l’objet subit une variation de- 


A = At. (1.6.28): 
En portant (1.6.27) et (1.6.28) dans (1.6.26), on trouve 
ANA > 1. (1.6.29). 


Dans la relation (1.6.29) on trouve l'expression de l'unité dialec- 
tiquement contradictoire des propriétés corpusculaires et des pro- 
priétés ondulatoires du champ de rayonnement. L'incertitude A: 
est petite lorsque les propriétés ondulatoires du champ sont très. 
marquées; comme on le sait, dans ce cas la population du champ: 
par les photons doit être dense; mais plus (V) est grand, plus les 
fluctuations (ANW*) sont fortes et, par conséquent, plus l’incertitude- 
AN est élevée. D'autre part, l’incertitude AN est petite lorsque 
l’ensemble comporte peu de photons; dans ce cas, ce sont les pro- 
priétés corpusculaires du champ qui se manifestent d’une façon 
très marquée de sorte que l'incertitude sur la phase est grande. 
Il existe des appareils permettant de compter des photons isolés. 
Pour faire le compte des photons, ces appareils sont sans bruit. 
(AN = 0); pourtant du point de vue de l'extraction de l’information 
contenue dans la phase ils se caractérisent par un bruit infiniment 
grand (Ag —+> co). 


1.7. Ensembles de photons et cohérence 


Généralités. La cohérence d’un rayonnement optique est une: 
conséquence des corrélations qui ont lieu dans un ensemble de pho- 
tons et qui sont liées au caractère de « bosons » des photons. 


58 RAYONNEMENT OPTIQUE [CB. T 


Le cas limite d’une cohérence complète correspond à la situation 
observée lorsque, grâce aux corrélations dans l’ensemble de photons, 
tous les photons se trouvent dans un état ka déterminé; dans ce 
cas on se trouve en présence d’une onde lumineuse monochromatique 
plane caractérisée par le vecteur d'onde k et la polarisation &. Le cas 
limite opposé correspond à la situation observée lorsque les photons 
sont distribués le plus « uniformément » entre les différents états; 
dans ces conditions, les effets d'interférences ne se manifestent prati- 
quement pas; ce cas correspond au rayonnement du corps noir. 
Les faisceaux réels de lumière répondent à des situations intermé- 
diaires différentes caractérisées par un degré de cohérence plus ou 
moins grand. Ils obéissent à la règle générale : plus la corrélation 
dans l’ensemble de photons est grande, plus la distribution des 
photons par les états est « irrégulière » et sélective et, par conséquent, 
plus les propriétés de cohérence du rayonnement sont marquées. 
Il est essentiel de noter que la cohérence du rayonnement est liée 
en principe à son état hors d'équilibre. 

Lorsque les photons occupent de façon plus marquée certains 
états au détriment des autres, on peut finalement passer à une descrip- 
tion classique, en considérant le rayonnement comme un système 
d'ondes lumineuses monochromatiques planes répondant aux états 
occupés. Dans le $ 1.6 nous avons étudié les propriétés corpusculaires 
(quantiques) et les propriétés ondulatoires (classiques) des ensembles 
de photons. Cette étude peut être traduite en « langage » de cohérence 
si l’on prend en considération le fait que la cohérence d’un rayonne- 
ment est d'autant plus élevée que les propriétés corpusculaires de 
l’ensemble de photons sont exprimées plus faiblement et que ses 
propriétés ondulatoires le sont plus fortement. La condition de 
description classique (1.1.24) peut être considérée, dans un certain 
sens, comme la condition de cohérence du rayonnement. 

A propos des fluctuations dans l’ensemble de photons, signalons 
que lorsque la cohérence du rayonnement augmente, le rôle du bruit 
quantique diminue alors que le rôle du bruit thermique devient 
plus important. 

Il convient également de noter que les états d’un ensemble de 
photons caractérisés par un degré de cohérence plus élevé corres- 
pondent à des états à une plus faible incertitude sur la phase A 
et [en vertu de (1.6.29)] à une plus grande incertitude sur le nombre 
de photons AN. 


Corrélation entre les fluctuations et cohérence. Comme il résulte 
de la relation (1.6.25), la corrélation entre les fluctuations dans les 
faisceaux de photons est d'autant plus élevée que le nombre de 
photons est plus grand (que (N,N.) est plus grand) et que la gran- 
deur g est plus petite. Considérons la grandeur g, en nous reportant 
à la relation (1.6.12). De (1.6.12) il découle que g — AwAQ. Cela 
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signifie que la valeur de g est d’autant plus petite que la monochro- 
maticité et la directivité du faisceau de lumière sont plus élevées. 
Autrement dit, la valeur de g est d’autant plus petite que le degré 
de cohérence temporelle et de cohérence spatiale du rayonnement 
optique est plus élevé. 

La cohérence spatiale du faisceau de lumière sera supposée suf- 
fisamment grande de manière que 


Z < 1 (1.7.1) 


{Z — 2rap/À; voir (1.4.18)]. En tenant compte du fait que AQ — 
— 4na? et en utilisant l'inégalité (1.7.1), on déduit de (1.4.18) 


La 2 AQp° 
[Vie (0) | = a ms 1—-— 1. (1.7.2) 
Ainsi donc, 
AQ Z (1—|Y32 (0) | ) 8A7/np2. (1.7.3) 


En portant (1.7.3) et (1.4.16) dans (1.6.12) et vu que w = 2nc/à, 
on obtient 


g = 8V (1 —] Y12 (0) | )/r°crp?. (1.7.4) 


On voit que la grandeur g est d’autant plus petite que le degré 
de cohérence spatiale du faisceau est plus élevé (que le module de la 
fonction de cohérence spatiale | y,. (0) | est plus voisin de l'unité) 
et que le temps de cohérence + est plus grand. 

En utilisant (1.7.4), mettons le résultat (1.6.25) obtenu pour 
la corrélation entre les fluctuations des photons sous la forme 


D (NiN,) top? 
(AN AN:) FF FAIT * (1.7.5) 


La relation (1.7.5) met en évidence la liaisun qui existe entre les 
corrélations dans un ensemble de photons et le degré de cohérence 
du rayonnement optique. En d'autres termes, l'effet « d'aggluti- 
nation » des photons se manifeste d’une manière d'autant plus 
intense que le degré de cohérence est plus élevé. 


Les corrélations dans un ensemble de photons peuvent élever le degré. de 
cohérence de la lumière à mesure qu'elle se propage depuis la source jusqu’au 
récepteur. Rappelons ici la conclusion faite au $ 1.4: la cohérence spatiale du 
champ de l'onde _ deux jun quelconques est d'autant plus élevée que ces 
po oints sont plus éloignés de la source de lumière. Il est vrai qu’en pratique, 
orsqu’une lumière laser traverse un milieu d’air, on observe un effet inverse : 
la cohérence du rayonnement diminue. Mais cet effet est dû uniquement a l’action 
que le milieu aérien exerce sur lefaisccau laser (c' est surtout l'influence due à la 
turbulence de l’atmosphère qui est grande). Si l’on considère la propagation de 
la lumière dans le vide, on peut observer sur des distances suffisamment grandes 
une élévation de la cohérence. En guise d'exemple on peut signaler la cohérence 
spatiale élevée de la lumière provenant d'une étoile qui est évidemment une 

source de lumière incohérente. 
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Etats cohérents (états de Glauber). L'emploi d'états photoniques 
peut s'avérer peu commode et même impossible lorsqu'on veut 
étudier un rayonnement à haut degré de cohérence, étant donné que 
le nombre de photons est dans ce cas très grand et, par conséquent, 
les fluctuations du nombre de photons sont élevées. Dans ces cas 
on passe généralement à une description classique du rayonnement 
sous forme d’ondes lumineuses. Cette façon d'agir est certes raison- 
nable et elle donne de bons résultats, mais elle laisse échapper à 
l'examen ceux des phénomènes quantiques qui n'ont point d’analo- 
gues en théorie classique et donc qui disparaissent lorsqu'on passe 
à la limite classique. Il est évident qu’une théorie conséquente doit 
s'appuyer sur une étude du point de vue de la mécanique quantique. 

Dans le cas où l'introduction des ondes classiques est justifiée, 
l’étude quantique du rayonnement optique peut être effectuée à l’aide 
des états spécifiques du champ de rayonnement que Glauber a désigné 
sous le nom d'états cohérents. Si les états photoniques représentent 
des fonctions propres de l’opérateur 


H = (P? + &°Q°)/2 = ho (c'e + 1/.), (1.7.6) 


ou, ce qui revient au même, des fonctions propres de l'opérateur 
ct c, les états cohérents sont introduits en tant que fonctions propres 
de l'opérateur c. Rappelons que 


c=(0Q +iP)/V ro. (1.7.7) 


A la différence des états photoniques incohérents, le nombre de 
photons dans un état cohérent n’est pas un nombre déterminé. 
Soient & les valeurs propres de l’opérateur c et 1: les fonctions propres 
qui leur correspondent. La probabilité de trouver N photons dans 
un état cohérent 1: est donnée par la relation 


w(N) = exp(—161)| EVA. (1.7.8) 
Le nombre moyen de photons dans l’état 1: est 
(N)=16 F. (1.7.9) 


Cohérence du premier ordre et d’ordres supérieurs. Pour décrire 
l'effet de corrélation mutuelle des vibrations lumineuses du champ, 
considérées dans des points spatio-temporels r,, £, et ro, {, généra- 
lisons l’expression (1.4.6): 


v” (rs, Li; Te; Lo) =: 
 _ (E(rss 1) E* (ras to) (1.740) 
(E (rar #3) E* (rs 41)) /4E (F2, £2) E* (Far ta) 7 di 
La fonction y (r,, #1; ro, t+) est une fonction classique de 


cohérence du premier ordre; elle décrit la corrélation mutuelle entre 
les vibrations lumineuses en deux points spatio-temporels du champ. 
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Dans le cas général, il est nécessaire de tenir compte de la corréla- 
tion entre les vibrations en un plus grand nombre de points spatio- 
temporels du champ. C’est la raison pour laquelle on introduit des 
fonctions de cohérence du #-ième ordre: 


(E (x1) E* (x)? -.. (E (Xen) E* (ken) /° 


dans lesquelles on utilise la notation (r;, t;) = %x; pour simplifier 
l'écriture. La fonction y” décrit la corrélation entre les vibrations 
lumineuses considérées en 2r points spatio-temporels du champ. 

Avec les interféromètres du type de Michelson on étudie les fonc- 
tions de cohérence du premier ordre ou, comme il est{jconvenu de 
dire, la cohérence du premier ordre; dans ce cas on prend la moyen- 
ne du produit de deux intensités: y‘! — (E,E?). Aveci l’inter- 
féromètre d'intensité représenté sur la figure 1.16 on étudie la fonc- 
tion de cohérence du second ordre (la cohérence du second ordre); 
dans ce dernier cas, on fait la moyenne du produit de quatre inten- 
sités: VV (1,1:)= (E,E,ETE?). Cet interféromètre enregistre 
des coïncidences doubles des photons. Si l’on utilise des interféro- 
mètres d'intensité plus complexes permettant de décomposer le 
rayon lumineux initial non en deux mais en »# faisceaux et d’enre- 
gistrer des coïncidences multiples (r7-uples) des photons, on pourra 
étudier une fonction de cohérence du #-ième ordre (la cohérence du 
n-ième ordre). 

Les effets liés à la cohérence d'ordres supérieurs sont d'autant 
plus marqués que le degré de cohérence du rayonnement est plus 
élevé ou, autrement dit, que les corrélations dans l’ensemble de 
photons sont plus marquées. Le rayonnement des sources thermiques 
de lumière est décrit, pratiquement de façon exhaustive, par des 
fonctions de cohérence du premier ordre. Quant à la description de 
la cohérence du rayonnement laser, elle exige que l’on introduise des 
fonctions de cohérence d'ordres supérieurs. 

Notons, avant de clore ce paragraphe, que dans la méthode des 
états cohérents, les fonctions classiques de cohérence de divers ordres 
peuvent être généralisées, de façon assez simple, au cas correspon- 
dant à une description quantique. 


V (His Has se Han) 


(1.7.11) 


1.8. Photon dans un interféromètre 


Interférence en présence d’un seul photon. Quand le nombre de 
photons se trouvant dans un interféromètre est grand, les phénomè- 
nes d’interférence observés ont une explication classique: comme 
résultat d'interférence des ondes lumineuses classiques. Pourtant, 
l'expérience montre que les phénomènes d’interférence s’observent 
également dans le cas où les photons traversent un interféromètre 
séparément, l’un après l’autre. Cela signifie que l’explication classi- 
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que des phénomènes d’interférence faite à partir de la théorie des 
ondes lumineuses n’est pas complète. 

Qu'est-ce qui arrive donc à un seul photon dans un interféro- 
mètre ? En traitant ce problème de principe, nous allons partir d’un 
interféromètre monté de la manière la plus simple : un écran percé 
de deux trous et placé entre une source de lumière et une couche 
photographique jouant le rôle de détecteur (fig. 1.5). Lorsque les 
deux trous sont ouverts, la couche photographique enregistre une 
figure d’interférence ; cette dernière disparaît si l’on ferme l’un des 
trous. Il est significatif que la figure d’interférence est aussi obser- 
vée, les deux trous une fois ouverts, dans le cas où les photons arri- 
vent dans l’interféromètre de façon tout à fait individuelle. Cela 
signifie qu'on ne doit pas croire que le passage du photon par l’un 
des trous est indépendant de l’autre trou. S'il en était ainsi, pour 
le passage du photon à travers le trou Z, par exemple, il serait tout 
à fait indifférent que le trou 2 soit fermé ou ouvert. Or, l’expérience 
montre que la fermeture du trou ? fait disparaître la figure d'’inter- 
férence. La supposition selon laquelle le photon passerait tout sim- 
plement par les deux trous à la fois ne saurait être justifiée, elle 
non plus, parce qu'elle signifierait qu’on admet la décomposition 
du photon en deux « moitiés ». 

Ceci est surtout évident si l’on prend par exemple un interféro- 
mètre de Michelson dans lequel les trous sont remplacés par des 
miroirs-séparateurs (voir fig. 1.8). Dans ce cas il faudrait admettre 
qu’une « moitié» du photon se dirige vers l’un des miroirs réflec- 
teurs (par exemple vers le miroir 2) et l’autre moitié vers l’autre 
(le miroir 3). Remarquons qu'on peut parler d’une « division » du 
photon si l’on entend par Jà la destruction d’un photon d'énergie 
fiw et la production de deux photons d'énergie Âw/2. Dans ce cas, 
la fréquence de rayonnement varie; il est clair que ce cas n’a rien 
de commun avec l’interférence. 

C'est la mécanique quantique qui donne l’explication de cette 
interférence du photon unique. Soit w, la probabilité pour que le 
photon soit enregistré en un certain endroit de la couche photographi- 
que dans le cas où le trou Z est ouvert et le trou 2 est fermé. Dési- 
gnons par w, et w les probabilités analogues respectivement pour le 
cas où le trou 2 est ouvert et le trou 7 est fermé et pour le cas où les 
deux trous sont ouverts. Si le passage des photons à travers l’un 
des trous était indépendant de l’autre trou, on aurait l'addition des 
probabilités : 

W = Wy + Wo. (1.8.1) 


Au point de vue de la mécanique quantique, la règle (1.8.1) ne reflète 
pas les lois qui régissent le microunivers. Rapprochons des trois 
probabilités mentionnées plus haut trois grandeurs dites amplitudes 
des probabilités ou fonctions d’onde 4, %Ÿ2, % et données par les 
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relations : 
w, = |[ÿ{, w = | f, = vf. (1.8.2) 


Il est essentiel de noter qu’en règle générale la nature « préfère » 
additionner les amplitudes des probabilités mais non pas les pro- 
babilités elles-mêmes: 

Ÿ = 1 + Ve. (1.8.3) 


Par conséquent, 
= |WŸf?= |Wbi+ÿel= wi uw + (bits + Wir). (1.8.4) 


C'est ainsi que dans l’expression donnant la probabilité correspon- 
dant au cas où tous les deux trous sont ouverts, on voit apparaître 
un terme d'interférence (Ÿÿ,w#2 + 4.) grâce auquel on observe une 
figure d'’interférence sur la couche photographique d’enregistre- 
ment. 

Il convient de souligner que les relations (1.8.3) et (1.8.4) ne 
sont valables que lorsque les alternatives considérées, répondant 
au passage du photon par l’un ou par l’autre trou, sont indiscernables. 
Si l’on prend des mesures quelconques en vue de les discerner, c'est- 
a-dire de déterminer le trou par lequel a passé chaque fois tel ou tel 
photon (on peut y arriver par divers procédés : la fermeture de l’un 
des trous, l'installation d’un détecteur complémentaire à proximité 
immédiate du trou, etc.), le terme d’interférence s’annule : 


Pi + pie = 0, (1.8.5) 


et la relation (1.8.4) se change en (1.8.1). Autrement dit, toute ten- 
tative entreprise pour « épier » le trou par lequel passe un photon 
concret et toute « individualisation » du trou liée à une telle tenta- 
tive a pour effet de détruire immédiatement la figure d'’interfé- 
rence. De ce fait, il est en principe impossible de détailler (dans le 
sens classique) le comportement du photon dans l’interféromètre de 
sorte que la question relative à la manière dont le photon passe par 
les trous (ou à ce qui arrive au photon tombant sur un miroir-sépara- 
teur) n’a pas de sens. 

Ainsi, l’interférence qui se produit à la traversée d’un interfé- 
romètre par des photons uniques est dans son principe un effet quan- 
tique. Lorsqu'un photon passe par l’interféromètre, il y a interfé- 
rence entre les amplitudes des probabilités correspondant à deux 
alternatives indiscernables. Dès qu’on prend des mesures afin de 
discerner ces alternatives, l’interférence disparaît. 


Interférences quantiques et interférences classiques. Les inter- 
férences qui ont été examinées plus haut seront appelées interfé- 
rences quantiques. Elles sont à la base de tous les phénomènes d'in- 
terférence. En présence d’un grand nombre de photons permettant 
de passer aux ondes lumineuses, les interférences prennent un caractè- 
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re classique qui voile généralement son origine quantique. À ce pro- 
pos, soulignons une fois de plus que même dans des cas répondant 
aux ondes lumineuses classiques, une étude conséquente de la cohé- 
rence doit s'appuyer sur une description quantique. 

Cette substitution des interférences des ondes classiques aux 
interférences quantiques n’est possible que grâce au fait que les 
photons obéissent à la statistique de Bose-Einstein, ce qui déter- 
mine la formation d’ensembles de photons denses. Si l’on prend les 
fermions (les électrons par exemple), les interférences classiques 
n'existent pas du tout dans ce cas (comme il n'existe pas d’ondes 
électroniques classiques) alors que les interférences quantiques (les 
interférences liées au comportement d’un seul électron dans l’inter- 
féromètre) s’observent. Les interférences quantiques ont lieu pour 
toutes les microparticules, quelle que soit leur nature; les relations 
(1.8.3) et (1.8.4) sont applicables à toutes les microparticules. La 
propriété des microparticules décrite par ces relations est désignée 
sous le nom de dualité onde-corpuscule. 


Photon et train d’ondes. Le terme « dualité onde-corpuscule » 
reflète la nature spécifique de la microparticule présentant à la 
fois un aspect corpusculaire et un aspect ondulatoire qui sont deux 
aspects complémentaires de sa réalité. L'onde qu’on associe à une 
particule est appelée onde de De Broglie. Remarquons que dans le 
cas des photons, les paramètres d’une onde de De Broglie (la fré- 
quence et la longueur) coïncident avec les paramètres d’une onde 
lumineuse classique correspondant aux photons considérés. 

Des tentatives ont été faites en vue de modeler, au sens 
classique, une « symbiose» de l’onde et de la particule. A la 
suite de ces tentatives, divers modèles classiques ont été créés 
qui comportent certes des limitations d’emploi mais néanmoins 
s’avèrent assez utiles sous certains aspects. L'un de ces modèles est 
celui du train d’ondes utilisé plus haut (un « train d’ondes » res- 
semble non seulement à une onde mais aussi à une particule vu 
qu'il est limité, d’une certaine manière, dans l’espace). En utilisant 
le modèle du train d'ondes divisé par le miroir de l’interféromètre 
(il convient de se rappeler ici les considérations développées au 
sujet de la figure 1.7), on peut expliquer en langage classique l’inter- 
férence due à un seul photon. 

Pourtant, étant donné les remarques faites, on ne devra pas oublier 
que le modèle du train d’ondes ne peut être utilisé pour un photon 
réel que d’une manière conventionnelle. Notamment, on doit tenir 
compte du fait que le processus d'émission d’un train d'ondes se 
caractérise par une durée finie T, ce qui n’est pas vrai pour le proces- 
sus d'émission d’un photon. 


Interférences quantiques et type de la statistique des microparticules. 
Supposons qu’on examine la diffusion des microparticules, les unes sur les 


1.8] PHOTON DANS UN INTERFÉROMÊTRE 65 


autres, conformément au schéma représenté sur la figure 1.18. Ce schéma com- 
porte deux compteurs identiques de particules (7 et 2) fonctionnant suivant le 
schéma à coïncidences. Deux alternatives sont possibles dans ce cas: 

a) dans le compteur 7 arrive une particule provenant de la source 4 et dans 
le compteur 2 une particule provenant de la source B;: cette alternative est 
décrite pe la fonction d'onde , ; 

b) dans le compteur 7 arrive une particule 
en provenance de la source B et dans le comp- 
teur 2 une particule issue de la source À (fonc- 
tion d'onde 12). 

Supposons que les deux sources émettent 
des particules identiques se trouvant dans le 
même état quantique (par exemple, des parti- 
cules ayant la même polarisation). Dans cette 
hypothèse, les alternatives indiquées ci-dessus 
sont indiscernables; c'est pourquoi, en vertu 
des (1.8.3) et (1.8.4), on obtient pour la proba- 
bilité w de fonctionnement des compteurs réglés 
sur les coïncidences la relation w = | 1} + 
+ 1, [*. Ensuite, étant donné que le montage 
de l'expérience considérée est symétrique par 


rapport aux deux alternatives et que les deux Fig. 1.18 
sources émettent des particules se trouvant dans 
le même état, on peut conclure que |, |? = |: |. Il en résulte deux 
possibilites : 
Ÿr Ge Vas (1.8.6) 
RS (1.8.7) 
En utilisant (1.8.6), on obtient: 
w= | + del = 4 GhY. (1.8.8) 


Ce résultat est deux fois plus grand que le résultat classique (lorsque w — 
= [4 + 4e [= 2/14 1°). Cela signifie que dans le cas de microparticules 
auxquelles est applicable la relation (1.8.6) doit se manifester un effet particulier 
d'attraction mutuelle (d’« agglutination ») qui augmente la probabilité w de 
l'enregistrement des coïncidences des microparticules. Il n'est pas difficile de 
voir qu'il s’agit ici des bosons (et en particulier, des photons). Les expériences 
relatives à la diffusion des bosons par les bosons ont réellement confirmé l’exacti- 
tude de la relation (1.8.8). À ce propos il convient de se rappeler qu'un saut 
a lieu lors de l'enregistrement des coincidences dans un intertéromètre d’inten- 
sité. | 

Si la relation (1.8.6) répond aux bosons, la relation (1.8.7) se rapporte 
aux fermions. En effet, en se servant de (1.8.7), on obtient 


w=|#fs+4lt= 0. (1.8.9) 


Ce résultat signifie que deux fermions ne peuvent se trouver simultanément 
dans le même état (dans le cas considéré, dans l’état répondant à un angle de 
diffusion de 90°). Ce résultat a été confirmé par des expériences de diffusion 
des fermions par les fermions, par exemple de diffusion électron-électron. 
C'est ainsi que l'effet fondamental des interférences quantiques permet 


d'expliquer la différence qui existe entre Îles propriétés statistiques des bosons 
et des fermions. 
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DEUXIÈME CHAPITRE 


INTERACTION 
ENTRE LE RAYONNEMENT OPTIQUE 
ET L'ÉLECTRON 
(PROCESSUS ÉLÉMENTAIRES) 


2.1. Les trois principaux processus d'interaction 


Le présent chapitre est consacré à l’étude de l'interaction d’un 
rayonnement optique avec des systèmes quantiques au niveau des 
processus élémentaires. Comme système quantique le plus simple 
on a choisi un électron lié dont les états se caractérisent par un nom- 
bre relativement petit de niveaux énergétiques. 


Absorption, émission spontanée, émission stimulée. Les prin- 
cipaux processus d'interaction entre le rayonnement et la matière 
seront examinés sur l’exemple du problème suivant. Supposons qu’à 
l’intérieur d'une enceinte simulant un corps noir se trouve un gaz 
non dégénéré de systèmes quantiques, en équilibre, dont chacun est 
un électron lié n'ayant que deux niveaux d’énergie. Le rayonnement 
en équilibre existant à l’intérieur de l'enceinte interagit avec l’en- 
semble d’électrons liés en équilibre. Soient Æ, et EÆ, les énergies 
des niveaux électroniques et g, et g, les facteurs de dégénérescence 
des niveaux. Le nombre d’électrons par unité de volume se trou- 
vant au i-ième niveau sera désigné par n;,. Puisque l’ensemble d’élec- 
trons est en équilibre et non dégénéré, on peut écrire 


ni giexp (—Ei/KT). (2.1.1) 


La densité spectrale du rayonnement en équilibre à l’intérieur de 
l'enceinte est décrite par la formule de Planck (1.3.24). 
L’interaction entre le rayonnement et les systèmes quantiques 
(les électrons) se manifeste dans les processus d’absorption et d’émis- 
sion à la pulsation we = (EE: — E,)/h. Soient w, et w, les probabi- 
lités respectives d’absorption et d'émission par unité de temps. 
Lorsqu'il y a absorption de rayonnement, l’électron passe du niveau 
1 au niveau 2; le nombre de ces transitions par unité de temps et 
par unité de volume est égal à z,w,. En cas d'émission de rayonne- 
ment, l’électron passe du niveau 2? au niveau Z; le nombre deces 
transitions est de n.w,. A l’état d'équilibre, les nombres des tran- 
sitions indiqués sont égaux entre eux: r,w, —= n,W,. En portant la 
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relation (2.1.1) dans cette égalité, on trouve 
(g1/82) exp (ño,2/kT) = w,/w,. (2.1.2) 


La probabilité d'absorption w, est d'autant plus grande que la 
densité de rayonnement de pulsation o,, est plus élevée. Aussi, 
peut-on écrire 


Wa = B320 (@2), (2.1.3) 


où P., est un coefficient. Compte tenu de (2.1.2) et de (2.1.3), met- 
tons la probabilité d'émission w, sous la forme 


Wr = À21 + B210 (@2). (2.1.4) 


En effet, pour des températures suffisamment élevées, lorsque ÀT © 
© RO», on a, en vertu de (2.1.2), w, = w, et dans ces conditions, 
en vertu de (1.3.24), la valeur de w,, et par conséquent celle de w,, 
doit augmenter avec la température. 

Le premier terme figurant dans le second membre de (2.1.4) 
décrit l'émission spontanée et le deuxième terme, l'émission stimulée 
(induite). Soulignons que la probabilité d'émission stimulée est 
proportionnelle à la densité de rayonnement. Autrement dit, l’élec- 
tron émet d'autant plus « volontiers » que le rayonnement avec lequel 
il interagit est plus intense. 

Ainsi, il existe trois processus principaux d'interaction : l’absorp- 
tion de rayonnement (w, = B,:p (w,2)), l'émission spontanée de 
rayonnement (w,, = A+) et l'émission stimulée de rayonnement 
(w;, = Bap (w@12)). L'émission spontanée se produit d’une façon 
aléatoire, elle est indépendante de la densité de rayonnement. L’émis- 
sion stimulée, de même que l'absorption, est un processus induit, elle 
est commandée par le champ de rayonnement. 

Les coefficients B,,, B:, et A:, intervenant dans les relations 
(2.1.3) et (2.1.4) sont dits coefficients d'Einstein. Ils ne dépendent 
ni de la température, ni de la densité de rayonnement. Observons 
qu'on convient de placer leurs indices dans un ordre bien déterminé: 
le premier chiffre correspond au niveau initial et le second chiffre 
au niveau final de la transition considérée. 


Relations entre les coefficients d’Einstein. En portant (2.1.3) 
et (2.1.4) dans (2.1.2), on obtient 


LS BP __ Ag + Ba (@:2) 
exp (Aws2/XT) = DETTE (2.1.5) 
Examinons la relation (2.1.5) à la limite pour 7 —- co. Le premier 
membre de cette égalité devient 81/82: en négligeant dans le second 
membre le terme À., par rapport à Bip (w,:), on obtient Bel Bras 
Ainsi, on a finalement 
R1Bi2 = 82Bi. (2.1.6) 
5* 4 
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Puisque les coefficients d’Einstein sont indépendants de la tempé- 
rature, le résultat (2.1.6) sera valable à n'importe quelle tempéra- 
ture. C’est la première relation entre les coefficients d’Einstein. 

En utilisant (2.1.6), mettons (2.1.5) sous la forme 


P (@i2) — (421/B21) [exp (kos2/#T) — 111. (2.1.7) 


En comparant (2.1.7) à l'expression (1.3.24) écrite pour © = wj., 
on trouve l'expression d’une deuxième relation entre les coefficients 
d’Einstein : 

Ao1/B:: —= how. /r?ct. (2.1.8) 


Ainsi, en partant de considérations d'un caractère assez géné- 
ral, il devient possible d'établir deux relations entre les coefficients 
d’Einstein et par là même de lier entre elles les probabilités de divers 
processus. Signalons que les résultats (2.1.6) et (2.1.8), bien qu'ils 
soient obtenus sur l’exemple d’un rayonnement en équilibre et d’un 
gaz formé de systèmes quantiques en équilibre, sont également 
valables pour des situations hors d'équilibre, comme le montre une 
étude plus rigoureuse. Ce n’est pas par hasard que la température 
n'intervient pas dans ces relations. 


Emission stimulée et caractère de « bosons» des photons. L'’exis- 
tence d’une émission stimulée est une conséquence directe du fait 
que les photons obéissent à la statistique de Bose-Einstein, ce qui 
détermine leur tendance à remplir plus « volontiers » les états plus 
peuplés (tendance à s’agglutiner). De ce point de vue, le processus 
d'émission stimulée doit être considéré comme un processus contri- 
buant à rendre plus dense la population des états photoniques du 
champ de rayonnement qui interagit avec des systèmes quantiques. 
Il en résulte que les photons du champ de rayonnement stimulent, 
par le fait même de leur existence, l’émission de nouveaux photons. 
C'est ainsi qu'on arrive à se convaincre une fois de plus que l’une 
des propriétés fondamentales d’un rayonnement optique provient du 
caractère de « bosons » des photons. Si les photons étaient des fer- 
mions, le processus d'émission stimulée serait en principe impossible. 

Par leur caractère de « bosons » même, les photons nouvelle- 
ment émis (les photons secondaires) se trouvent dans les mêmes états 
quantiques que ceux occupés par les photons primaires existant dans 
le champ de rayonnement. Cela signifie que le processus d'émission 
stimulée peut aboutir à un rayonnement optique ayant un caractère 
de cohérence très marqué. 

La liaison entre le caractère de « bosons » des photons et l’émis- 
sion stimulée peut être illustrée à l’aide des relations obtenues aupa- 
ravant. Compte tenu de (2.1.3) et (1.3.24), mettons (2.1.2) sous 
la forme 
. w, = OF (T), (2.1.9) 
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où © est un coefficient qui ne dépend ni de la température ni de la 
densité de rayonnement et la fonction F (T) a pour expression 
 __ exp (A@,s/kT) 

F(T)= exp (h@,2/kT) — 1 . (2.1.10) 
Si les photons étaient des fermions, le dénominateur de l’expression 
(2.1.10) serait affecté du signe « + » et non pas du signe « — » [cf. 
(1.6.4) et (1.6.5)]. Dans ce cas, au lieu de (2.1.10), il faudrait exa- 
miner la fonction 

/ ___ exp (A@;:/ÀT) 9 : 

F(T)= exp (A&,2/kT) +1 * (2.111) 
Lorsque T7 — co, on a F°—!/, et, par conséquent, w, —+ o/2. Ce 
qui signifie qu’il n’y a qu’une émission spontanée. Quant à la fonc- 
tion de « bosons » F'(T), sa limite aux températures élevées est 
égale, en vertu de (2.1.10), à la quantité AT/how,.. Dans ce cas, w, — 
— 0kT/hw,.. Le terme croissant avec la température, qui figure dans 
l'expression de la probabilité d'émission, correspond justement à 
l'émission stimulée. 


Possibilité d’amplification d’un rayonnement par des systèmes 
quantiques (compétition entre processus d’absorption et processus 
d'émission stimulée). Supposons qu'un gaz formé de systèmes quan- 
tiques (d'électrons liés à deux niveaux) soit traversé par un rayonne- 
ment hors d'équilibre sous forme d’une onde monochromatique plane 
de pulsation w,.. Désignons par W, l'accroissement de puissance de 
l’onde par unité de volume dû aux processus d'émission stimulée et 
par W, la diminution de puissance de l’onde due à l'absorption. La 
diminution AW de la puissance qui en résulte est 


AW = W, — W.. (2.1.12) 


Le nombre des transitions par unités de temps et de volume liées à 
l'émission stimulée est égal à n:B.1p (w,2); chaque transition com- 
porte l'émission d’un photon d'énergie kw,,. Donc, il est permis 
d'écrire 


W, —= n2B210 (@19) RO,0. (2.1.13) 
Par analogie, on a pour l'absorption 
W, = n1B120 (@42) Ro. (2.1 .14) 


En portant (2.1.13) et (2.1.14) dans (2.1.12) et compte tenu de (2.1.6), 
on obtient 


AW — n1B:20 (@2) RO42 (1 — £1N9/ Lol). (2.1.15) 


Si les populations des niveaux des systèmes quantiques sont 
décrites par la relation (2.1.1), l’expression (2.1.15) prend la forme 


AW — n1B,20 (&49) TOY [1 — exp (— Rwi2/KT)]. (2.1 16) 
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Puisque exp (—ñw,./kT) << 1, on a selon (2.1.16) AW >> 0. Dans 
ce cas, de deux processus opposés, stimulés par le rayonnement, c’est 
l'absorption qui est prépondérante vis-à-vis de l'émission stimulée : 
le rayonnement subit une atténuation lors de la traversée de la subs- 
tance. 

L'examen de la relation (2.1.15) montre que pour assurer la 
prépondérance des processus d'émission stimulée il est nécessaire 
de réaliser la condition 


Eule >> Lollj. (2.1.17) 


Dans ce cas, la puissance absorbée résultante sera négative (AW < 0), 
ce qui équivaut naturellement à une amplification. Ainsi, lorsqu'on 
satisfait à la condition (2.1.17), les systèmes quantiques deviennent 
capables d’amplifier le rayonnement qui les traverse. 

La condition (2.1.17) est appelée condition d’inversion des popu- 
lations entre les niveaux J et 2 des systèmes quantiques que nous con- 
sidérons ici. Pour g, = g, cette condition devient évidente: 


No >> Ne (2.1.17a) 


Elle signifie que le niveau énergétique supérieur doit comporter 
plus de systèmes quantiques que le niveau inférieur. 


2.2. Structure photonique des processus d'interaction 


Transitions optiques à différent nombre de photons. Aux processus 
d'interaction entre le rayonnement optique et les systèmes quan- 
tiques correspondent des modifications bien déterminées des systè- 
mes microscopiques et notamment des changements d'états énergé- 
tiques. Autrement dit, aux différents processus d'interaction il con- 
vient d'associer des transitions quantiques déterminées qui se pro- 
duisent dans les systèmes quantiques. Ces transitions sont dites opti- 
ques parce qu’elles s’accompagnent soit de l’émission soit de l’ab- 
sorption (parfois, d’une émission et d'une absorption en même 
temps) d’un nombre déterminé de photons. À la différence des tran- 
sitions optiques, on considère aussi les transitions non optiques dans 
les systèmes quantiques; les transitions non optiques se produisent 
en l’absence de rayonnement optique. 

Si une transition optique ne met en jeu qu’un seul photon, cette 
transition (le processus d’interaction) est dite à un seul photon. Quand 
la transition fait intervenir deux ou un plus grand nombre de pho- 
tons, on dit qu'il y a transition (processus) à plusieurs photons. 
On distingue les transitions (les processus) à deux photons, à trois 
photons, etc. 

Dans le cas général, le processus d’ordre r» (le processus à 7 pho- 
tons) peut être considéré comme un processus au cours duquel m 
photons sont émis et z — m photons sont absorbés. En faisant varier 
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le nombre m dans les limites de zéro à z, on peut considérer un en- 
semble de divers processus à r photons. 

Soulignons ici qu’une étude détaillée d'un processus à r photons 
dans le temps est impossible à réaliser. 

On ne doit pas considérer par exemple que tout d’abord m pho- 
tons sont produits et ensuite 7 — m photons sont détruits (ou inver- 
sement). En d’autres termes, le processus à rz photons doit être con- 
sidéré comme un processus unique indissociable qui se déroule dans 
le temps d’une façon globale et n’admet aucune division en étapes tem- 
porelles. C'est là que réside la différence entre un processus à n 
photons et une suite de z processus à un seul photon. 

En cas de destruction des photons il se produit évidemment une 
absorption de rayonnement optique par les systèmes quantiques, 
alors qu’en cas de production des photons il y a émission de rayon- 
nement optique. L'émission de rayonnement peut être soit spontanée 
soit stimulée. Cela signifie que la production de photons dans un 
certain processus à x photons peut être elle aussi soit spontanée soit 
stimulée. Ainsi, dans le cas général, le processus à x photons repré- 
sente une « combinaison » des processus d’absorption et des proces- 
sus d'émission spontanée et stimulée. 


Processus à un seul photon. Seuls trois processus à un seul photon 
sont possibles en pleine conformité avec les trois principaux proces- 
sus d’interaction examinés au $ 2.1 : l’absorption à un seul photon, 
l'émission spontanée à un seul photon et 
l'émission stimulée à un seul photon. Ces à. E2 
processus sont représentés schématiquement 
sur la figure 2.1. Pour cette figure ainsi 
que pour les figures qui vont suivre on a a) 
adopté les symboles graphiques suivants : un 
trait plein désigne des niveaux énergétiques £ 
du système quantique, une flèche droite | 
désigne une transition quantique dusystème 
et une flèche ondulée, un photon partici- E 
pant à la transition. Comme système quan- À) 
tique, on utilise, ici et par la suite, un 
électron lié possédant un système déterminé Fig. 2.1 
de niveaux énergétiques (généralement, deux 
niveaux). La figure 2.1, a illustre une absorption à un seul photon: 
l’électron passe du niveau Z (d'énergie E,) au niveau 2 (d'énergie EÆ;); 
les transitions dans le champ de rayonnement se ramènent à la 
destruction d’un photon d'énergie #w. En vertu de la condition 
de conservation de l'énergie on a 


ho = Es — E.. (2.2.1) 
La figure 2.1, b montre une émission à un seul photon: l’électron 
passe du niveau 2? au niveau 7; les transitions dans le champ de 
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rayonnement se réduisent à la production d’un photon ayant une 
énergie hw définie par la relation (2.2.1). 


Processus à plusieurs photons et transitions virtuelles. Dans l’étude 
des processus multiphotoniques on utilise la notion de transitions 
virtuelles ou de transitions par des niveaux virtuels. A la différence 
des niveaux réels, les niveaux virtuels occupent une position arbi- 
traire sur l’échelle énergétique. En un certain sens, le niveau vir- 
tuel peut être considéré comme un « niveau inexistant »; il peut 
« se disposer » dans le domaine des valeurs interdites d'énergie du 
système microscopique. Ce qui importe c’est qu'aucune mesure ne 
peut « détecter » un système microscopique dans un niveau virtuel 
ou dans un autre. 

Supposons qu’un système microscopique passe d'un niveau réel 
1 à un niveau réel 2 par un certain niveau intermédiaire 3. Si le 
niveau 3 est un niveau réel, la transition Z — 2 peut être divisée 
dans le temps en deux étapes : d’abord la transition /Z — 3 et ensuite 
la transition 3 — 2; dans ces conditions on peut fixer le séjour du 
système microscopique au niveau 3. Au contraire, si le niveau 3 
est virtuel, la transition Z — 2 ne peut pas être, en principe, divisée 
en deux étapes; dans ce cas, la transition 7 — 3 — 2 doit être con- 
sidérée comme un processus unique indivisible dans le temps. Sile 
niveau 3 est réel, on a deux processus à un seul photon: il y a d’abord 
destruction d’un photon lors de la transition 1 — 3 et ensuite destruc- 
tion d’un photon lors de la transition 3 — 2. Si le niveau 3 est vir- 
tuel, on a un seul processus à deux photons: les deux photons cor- 
respondant aux transitions 1 —+ 3 et 3 — 2 sont absorbés simulta- 
nément. 

Supposons ensuite que le système microscopique effectue une 
certaine transition puis retourne au niveau initial: 72 — 3 — 1. 
Si le niveau 3 est réel, une telle transition se divise dans le temps 
en deux étapes : d’abord 7 — 3 (destruction d’un photon) et ensuite 
3 —+ 1 (production d'un photon); dans ce cas on peut fixer le séjour 
du système au niveau 3. Quand le niveau 3 est virtuel, la transi- 
tion Z + 3 —+ 1 est indivisible dans le temps: la destruction et la 
production du photon se font simultanément. Dans ce dernier cas 
il est en principe impossible de détecter le système au niveau 3; 
autrement dit, il est impossible de « convaincre » le système de ce 
qu’il a effectivement quitté le niveau 7. Cela signifie que le séjour 
du microsystème dans un état stationnaire peut être considéré d’une 
façon assez originale : on peut admettre que le microsystème effectue 
des transitions virtuelles, en revenant chaque fois à son niveau 
initial. Il importe de noter qu'à la différence des transitions réelles, 
les transitions virtuelles n'exigent aucune dépense d’ énergie pro- 
venant de l'extérieur. 
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Rappelons, à l’occasion de cette dernière remarque, la relation 
d'incertitude énergie-temps. Etant donné que lors de la transition 
virtuelle 7Z — 3 — 1 le microsystème ne peut pas se localiser (autre- 
ment dit « rester ») au niveau à, toute la transition doit se réaliser 
pendant un intervalle de temps de petite durée, ce qui détermine, 
suivant la relation d'incertitude indiquée plus haut, l’« étalement » 
correspondant de l’énergie du microsystème. C’est à cet « étale- 
ment » qu'est liée, d'un point de vue énergétique, la transition 
virtuelle. Pour cette raison, il est dépourvu de sens de prendre en 
considération la condition de conservation de l’énergie lors de l’étude 
d’une transition d’un niveau réel à un niveau virtuel. On ne devra 
pas oublier qu'il est impossible de mesurer l'énergie du système 
dans un état virtuel et que le niveau virtuel ne peut servir qu’en 
qualité de « maillon » intermédiaire; il faut considérer toute la 
transition dans son ensemble et utiliser la condition de conserva- 
tion de l’énergie pour les états initial et final réels. 

Pour illustrer la différence qui existe entre les transitions réelles 
et les transitions virtuelles, considérons un exemple : une transition 
du niveau réel Z au niveau réel 2 par les niveaux intermédiaires 3 
et 4. Soient +, l’amplitude de la probabilité de passage par le niveau 
3 et %Ÿ, la même amplitude pour le niveau 4. Si les niveaux 3 et 4 
sont réels, le microsystème peut être observé dans l’un des niveaux 
intermédiaires et, de ce fait, les alternatives liées au passage par le 
niveau 3 ou par le niveau 4 sont discernables. Conformément aux 
remarques faites au $ 1.8, cela signifie que la probabilité de transi- 
tion 1 + 2 est 


= | 3 + lb À (2.2.2) 


Si les niveaux 3 et 4 sont virtuels, les alternatives considérées sont 
indiscernables ; dans ce cas, au lieu de (2.2.2) on a 


We = | Ps + Yi (2.2.3) 


La probabilité w, décrit une transition répondant à deux processus 
à un seul photon, alors que la probabilité w, exprime une transition 
correspondant à un seul processus à deux photons. Ces probabilités 
reflètent bien la différence entre les transitions réelles et les tran- 
sitions virtuelles. 


Nous avons souligné plus haut que les processus à plusieurs photons et les 
transitions virtuelles doivent être considérés comme des processus « uniques, 
indivisibles dans le temps ». On peut se demander si cela signifie que ces pro- 
cessus ue être interprétés en tant que processus instantanés. Les cancep- 
tions philosophiques modernes concernant Îla durée du temps permettent de 
répondre par l’affirmative à cette question. Le fait est que la notion d’« instant » 
est loin d être réduite à celle de localisation temporelle ; l’« instant » peut aussi 
avoir un contenu « global » ou « intégral ». C’est pourquoi on utilise le terme 
de « durée non divisée » introduit pour la première fois par les psychologues et 
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comportant au début un caractère subjectif. Les transitions virtuelles peuvent 
servir d'excellent exemple pour illustrer l'existence d’une « durée non divisée » 
objective. 


Processus à deux photons. La figure 2.2. représente schématique- 
ment quatre processus à deux photons. Le processus représenté sur 
la figure 2.2, a est une absorption à deux photons: l’électron passe 


h p fu, ho, ha, 
TA) £, £, res U. an ln ne De 
ES &, > Ë, QU, < Y ? 
ee — À 2 2 
£, E, ë Ë 
a) D), (y, a, 
Fig. 2.2 


du niveau Z au niveau 2; les transitions dans le champ de rayonne- 
ment : la destruction de deux photons. Dans ces conditions 


2kw = E: — Er. (2.2.4) 


Ici et plus loin, les niveaux virtuels sont figurés en traits interrom- 
pus. Les états virtuels n’étant pas astreints à la condition de conser- 
vation de l'énergie, la position des traits interrompus sur la figure 
doit être considérée en un certain sens comme conventionnelle. 

Le processus schématisé par la figure 2.2, b est une émission à 
deux photons: l’électron passe du niveau 2 au niveau 7; les tran- 
sitions dans le champ de rayonnement comportent l'émission de 
deux photons d'énergie #w déterminée par la relation (2.2.4). 

Le processus de la figure 2.2, c est une diffusion Raman (compo- 
sante Stokes) : l’électron passe du niveau Z au niveau 2; les transi- 
tions dans le champ de rayonnement : l’absorption d’un photon d'’éner- 
gie kw, (de façon que Âw, >> E, — Æ,) et l’émission d’un photon 
d'énergie fw.. Etant donné la condition de conservation de l’énergie 


ho — Ro: = Es — E;. (2.2.5) 


Il est facile de voir que dans le processus de diffusion considéré ici 
la pulsation de la lumière diminue (@: << &:). 

Le processus de la figure 2.2, d est une diffusion Raman (com- 
posante anti-Stokes) : l'électron passe du niveau 2 au niveau 1; les 
transitions dans le champ de rayonnement : un photon d'énergie hu, 
est absorbé et un photon d'énergie Âw, est émis (dans ces conditions 
fiw: > E; — E;). En vertu de la condition de conservation de 
l'énergie on a 


ho: — ho, = E: — E1. (2.2.6) 
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Dans ce dernier processus de diffusion la pulsation de la lumière 
augmente. 

Si les processus d’absorption et d'émission de la lumière sont au 
premier ordre des processus à un seul photon (les processus d’ab- 
sorption et d'émission de la lumière à deux photons sont moins pro- 
bables; ce sont des processus du deuxième ordre de petitesse), les 
processus de diffusion de la lumière sont au premier ordre des pro- 
cessus à deux photons. Soulignons que dans la théorie quantique la 
diffusion de la lumière est décrite comme un processus au cours 
duquel certains photons (correspondant au rayonnement avant la 
diffusion) sont absorbés alors que d’autres (correspondant au rayonne- 
ment après la diffusion) sont émis. Soulignons enfin, qu'ici et par- 
tout plus loin, les transitions s’effectuant dans le champ de rayon- 
nement et liées à la production de photons peuvent être aussi bien 
spontanées que stimulées. Cela permet par exemple de parler d’une 
diffusion Raman aussi bien spontanée que stimulée. S'agissant d’une 
diffusion stimulée l'énergie des photons qui stimulent le processus 
de diffusion est rigoureusement déterminée par l'énergie Aw, des 
photons avant la diffusion et par la différence des niveaux énergé- 
tiques de l’électron E; — E,. D'une manière concrète: l'énergie 
des photons « stimulants » est égale à wo, — (E, — E;) dans le 
cas de la figure 2.2, c et à Aw, + (E, — Æ;) dans le cas de la figu- 
re d [ce qui résulte immédiatement des relations (2.2.5) et 
(2.2.6)]. 


Processus à trois photons. La figure 2.3 représente schématique- 
ment six processus différents à trois photons. 

Le processus de la figure 2.3, a est une absorption à trois pho- 
tons : l’électron passe du niveau Z au niveau 2; les transitions dans 
le champ de rayonnement : l'absorption de trois photons d'énergie 
how. En vertu de la condition de conservation de l'énergie 


3hwo = Ee — Eye (2.2.7) 


Le processus de la figure 2.3, b est une émission à trois photons: 
l’électron passe du niveau 2 au niveau 7; les transitions dans le 
champ de rayonnement : la production de trois photons d'énergie 
fiw définie par la relation (2.2.7). 

Le processus de la figure 2.3, c est un processus à trois photons 
au cours duquel la diffusion, par l’électron, des rayonnements de 
pulsations w, et w: fait apparaître un rayonnement de pulsation w:. 
L'électron passe du niveau 7 au niveau 2; les transitions dans le 
champ de rayonnement: l’absorption de deux photons (d'énergies 
fo, et kw) et l'émission d’un photon d'énergie Âw:. Etant donné 
la condition de conservation de l'énergie 


Ro: + Re — Ro — E, — E,. (2.2.8) 
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Si © = ©,, On a un processus de diffusion Raman à trois photons: 
la diffusion Stokes pour &, > ©: et la diffusion anti-Stokes pour 
O1 O3. 

Le processus de la figure 2.3, d est un processus à trois photons 
dans lequel la diffusion, par l’électron, d’un rayonnement de pulsa- 
tion &, a pour effet de provoquer les émissions de rayonnements de 
pulsations w: et os. L'’électron passe du niveau Z au niveau 2: 
les transitions dans le champ de rayonnement : l'absorption d’un pho- 
ton d'énergie kw, et l’émission de deux photons d'énergies kw: et 
hkws. En vertu de la condition de conservation de l’énergie 


ho: —— he: > hRO3 — E, —. E,. (2.2.9} 


Si ©: — ©3, on est en présence d’une diffusion Raman à trois pho- 
tons (diffusion Stokes). 
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Fig. 2.3 


Les processus des figures 2.3, e et f sont analogues à ceux schéma- 
tisés par les figures 2.3, d et c, à cette différence près que l’électron 
passe ici du niveau ? au niveau J. 


Processus cohérents à plusieurs photons. Il convient d'examiner 
séparément les processus à plusieurs photons dits cohérents. Dans 
ces processus, l’état du système quantique ne subit pas de change- 
ments, les transitions ne s’effectuent que dans le champ de rayonne- 
ment. 

La figure 2.4 représente schématiquement un processus cohérent 
à deux photons. Puisque l’état de l’électron reste inchangé, la figure 
montre un seul niveau énergétique (le niveau /). Les transitions dans 
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le champ de rayonnement consistent en ce qu’un photon est absorbé 
et un autre est émis. L'énergie des deux photons est identique; les 
photons diffèrent l’un de l’autre par d’autres paramètres (sens de 
mouvement, polarisation). 

Le processus qui vient d’être examiné est un processus de dif- 
fusion élastique (diffusion de Rayleigh) de la lumière. Il convient 
de souligner sa structure à deux photons: il est incorrect de supposer 
que la diffusion élastique ne fait que modifier le sens de mouvement 


AW ho 


Ë} 
Fig. 2.4 Fig. 2.5 


du photon; en réalité, ce processus comporte l'absorption d’un pho- 
ton ayant un certain sens de mouvement et l’émission d’un autre 
photon ayant un autre sens de mouvement. 

La figure 2.5 représente schématiquement deux processus cohé- 
rents à trois photons. 

Le processus de la figure 2.5, a est la génération du deuxième har- 
monique, c’est-à-dire la transformation d’un rayonnement monochro- 
matique initial en un rayonnement d’une pulsation deux fois plus 
grande que la pulsation initiale. Les transitions dans le champ de 
rayonnement comportent l’absorption de deux photons d'énergies 
ho, et l’émission d’un photon d'énergie kw.. En vertu de la condi- 
tion de conservation de l'énergie 


Ro, = ho. (2.2.10) 


Ce processus satisfait non seulement à la condition de conservation 
de l’énergie mais aussi à celle de conservation de l’impulsion pour 
les photons: 


fk, = file. (2.2.11) 


Le processus représenté sur la figure 2.5, b est celui de la géné-. 
ration paramétrique de la lumière, c’est-à-dire le processus de trans- 
formation d'un rayonnement monochromatique de pulsation © en 
deux rayonnements de pulsations w, et © = © — &.,. Les transi- 
tions dans-le champ de rayonnement comportent l’absorption d’un 
photon d'énergie #ow et l'émission de deux photons d’énergies Aw; 
et fo. Selon la condition de conservation de l'énergie 


"1 Ro = Ro; + ho. (2.2.12) 
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Les photons satisfont également à la condition de conservation de 
l'impulsion : 

Rk = hk, + hka. (2.2.13) 


Soulignons que dans le cas des processus cohérents l’état du 
système quantique ne subit pas de modifications et que les expres- 
sions pour les conditions de conservation de l'énergie et de l’impul- 
sion ne font intervenir que les caractéristiques des photons; la struc- 
ture des niveaux du système quantique est sans importance. À ce 
propos, on pourrait supposer que dans l’étude des processus cohé- 
rents le système quantique ne joue en général aucun rôle. Pourtant 
une telle supposition ne saurait être justifiée. En l’absence de systè- 
mes quantiques, ni la «division » du photon initial en deux nouveaux 
photons, ni le « collage » de deux photons de départ en un seul nou- 
veau photon ne peuvent se produire en principe parce que, comme 
il a été dit précédemment, les photons n’interagissent pas directe- 
ment l’un avec l’autre. Le processus de « décomposition » d’un pho- 
ton en deux nouveaux photons est en réalité un processus de destruc- 
tion du photon initial (qui est absorbé par le système quantique) 
et de production de nouveaux photons (qui sont émis par le système 
quantique). Îl n’est pas étonnant que les intensités des processus 
cohérents dépendent des propriétés des systèmes quantiques en 
interaction avec le rayonnement optique. 


Tableau 1} 

Processus he A deux photons | A trois photons |A quatre photons 

Absorption de |Au premier | Au deuxième | Au troisième | Au quatrième 
lumière ordre ordre ordre ordre 


Emission de Au premier | Au deuxième 


Au troisième | Au quatrième 


Jumière ordre ordre ordre ordre 
Diffusion de Au premier Au deuxième | Au troisième 
lumière ordre ordre ordre 
Gérération pa- Au premier | Au deuxième 
ramé!rique ordre ordre 
Génération des Au premier Au deuxième 
harmoniques ordre ordre 
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Multiplicité des photons dans les processus d’interaction aux 
différents ordres. On a déjà fait observer que l’absorption et l’émis- 
sion de rayonnement sont des processus à un seul photon au premier 
ordre, des processus à deux photons au deuxième ordre, etc. L’accrois- 
sement de l’ordre implique une croissance de l’ordre de petitesse 
de la probabilité du processus d'interaction correspondant. Certes, 
tous les processus d'interaction sont surtout considérés au premier 
ordre, et ce n’est que dans le cas où pour une raison ou pour une 
autre, un processus donné est au premier ordre « interdit » qu'on 
passe à son examen au deuxième ordre. La croissance de l’ordre est 
toujours liée à la croissance de la multiplicité photonique du proces- 
sus. Les ordres des divers processus d'interaction et les multiplicites 
des photons correspondantes sont indiqués dans le Tableau 1. 


2.3. Transitions quantiques 


Pour pouvoir passer de la description qualitative des processus 
d'interaction entre le rayonnement et les systèmes quantiques que 
nous avons donnée plus haut à une description quantitative plus 
complète, il est nécessaire d’avoir recours à la théorie quantique des 
perturbations non stationnaires. C’est en partant de cette théorie 
qu'on étudie les probabilités de transitions quantiques. 


Transitions quantiques et principe de superposition des états. 
Soit un système quantique se trouvant au départ à un état station- 
naire Ÿ, d'énergie E, : 


Y, (x, t) =, (x) exp (—iE, Uk). (2.3.1) 


Dans cette relation, x désigne l’ensemble des coordonnées spatiales 


du microsystème. La fonction W, (x, t) satisfait à l’équation de 
Schrôdinger 


iñi Ve HoY nr (2.3.2) 


où H, est l’hamiltonien du système quantique considéré. 
Supposons qu’à l'instant & — 0 soit « appliquée » et à l’instatn 
t—= 7T soit « supprimée» une action extérieure quelconque (une 
perturbation). L'état du microsystème « perturbé » sera décrit par 
la fonction d'onde ®, (x, t). Soulignons que l'indice nr ne fixe plus 
un niveau énergétique, il indique seulement l’évolution antérieure : 
l’état perturbé considéré provient du n-ième état « non perturbe ». 
L'absence de niveaux d’énergie déterminée du microsystème perturbé 
s'explique par le fait que le système se trouve ou « vit » dans l’état 
excité pendant une durée de vie finie vx, de sorte qu’en vertu de la 
relation d'incertitude on a AËEËT >: hi. La fonction ®, (x, ft) satis- 
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fait à l’équation de Schrôüdinger 


hi ED, = (Ho+H' (1) On, (2.3.3) 


où H” (t) est une contribution à l’hamiltonien AH, du microsystème 
due à la perturbation. 

Lorsque la perturbation est supprimée, la structure initiale des 
niveaux énergétiques se rétablit; pourtant, si le microsystème se 
trouvait auparavant au r7-ième niveau (état W,), il peut en principe 
occuper maintenant un autre niveau, par exemple le m-ième niveau 
(état W,,). Dans ce cas on dit que la perturbation H” (t) a conditionné 
la transition quantique du microsystème du 7-ième état stationnaire 
au m-ième état stationnaire (la transition r —- m). 

Pour déterminer la probabilité de transition quantique il faut 
utiliser le principe de superposition des états. En vertu de ce prin- 
cipe, l’état perturbé ®, peut être représenté par la superposition 
des états non perturbés :] 


Da (rs t)= 25 ann (1) Fa (x, t), (2.3.4) 


| ar |” étant la probabilité pour que les mesures de l’énergie à l’état 
®, donnent une valeur £, correspondant à l’état stationnaire Ÿ,s 
Suivant la relation (2.3.4), à l’état ©, sont en principe possible- 
toutes les énergies qui sont réalisées dans différents états station- 
naires W,. La probabilité de trouver le microsystème, après la sup- 
pression de la perturbation, justement dans le m-ième état station- 
naire. sera d'autant plus grande que la représentation de l’état W,, 
dans la superposition (2.3.4) est plus forte. Puisque la mesure d’une 
telle représentation est déterminée par la quantité | a, [*, il est 
évident que c’est cette quantité qui doit être choisie en qualité de 
probabilité indiquée. 

Observons que le principe de superposition des états traduit 
l'effet d’interférence quantique qui a été examiné au $ 1.8. En effet, 
la relation (2.3.4) n’est rien d'autre que la somme des amplitudes 
des probabilités ou des fonctions d'onde prises avec les facteurs 
de pondération correspondants. La signification physique de la rela- 
tion (2.3.4) est pratiquement la même que celle de la relation (1.8.3). 

Ainsi, la probabilité pour que le microsystème qui était initiale- 
ment dans l’état W,, se trouve dans l’état VW, lorsque la perturbation 
a pris fin (la probabilité de la transition nr —+ m), est donnée par 
l'expression 


Wam= |Anm(t)l; (2.3.5) 
où test la durée d’action de la perturbation. 


Proposons-nous de trouver le système d'équations auquel satisfont 
les fonctions a,, (t). A cet effet, portons la superposition (2.3.4) dans 
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(2.3.3) et tenons compte de (2.3.2). Il vient 
iñ 2% y, — D ant'Y. (2.3.6) 


Multiplions les deux membres de bé à gauche par V}, et inté- 
grons sur les coordonnées spatiales : 


ii Der an | we, dr 3 anx | VAT Ys dx. 


Puisque | — dr = On (ômr = 1 Si Mm—=k; mn = 0 si 
m = k), on a donc 


ik on — > ns | Ye H'Y, dx. (2.3.7) 
Ensuite, représentons 
| Va HW, dx = exp (iômat) (m] H'|X), (2.3.8) 
où 
Ornk = (Em — Er)/h. (2.3.9) 


La quantité (m | H° |k) =| ŸYnH "1%, dx s'appelle élément de matrice 
de l'opérateur de perturbation. Compte tenu de (2.3.8), l'expression 
(2.3.7) prend la forme nee suivante : 


dänm 


dt À > Anx (Mm|H°1k) exp (iomnt). (2.3.10) 


Application de la méthode des perturbations au calcul des pro- 
babilités de transitions. Si la perturbation est suffisamment faible, le 
système d'équations (2.3.1()) est résolu de façon approchée à l’aide 
de la méthode des perturbations. La petilesse de la perturbation 
permet de représenter la fonction ®, sous la forme 


D, = Ÿ, + A, (2.3.11) 


où À est une contribution relativement petite à la fonction initiale 
non perturbée W,. Conformément à (2.3.11), représentons les fonc- 
tions a,x (t) intervenant dans la superposition " sous la forme 


Ank (t) = nn + [a (4) + a (1) + ...]. (2.3.12) 
Il n'est pas difficile de voir que A= D [ah + a®%+...]W,(x, à). 


Selon la relation (2.3.12), la quantité A se divise à son tour en 
contributions de différents ordres de petitesse: les af pré- 
sentent le même ordre de petitesse que celui de la perturbation A”; 
6—0833 
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les a; sont quadratiques en perturbation, etc. En introduisant 
(2.3.12) dans (2.3.10) on obtient 


1 2 
de, dé di 
dt dt dt LE 


= —7 D (ôan+ at} +a®+...)(m|H'|#) exp (iwmnt). (2.313) 
R 


Récrivons (2.3.13) en y conservant seulement les termes du premier 
ordre de petitesse en perturbation: 


gatt) , 
—— = —-#(m|H"In)exp (ivmnt). (2.3.14) 


C'est l’expression approchée des fonctions 4ym obtenue au premier 
ordre de la méthode des perturbations. 

Si (nm | H’|n) = 0, on utilise dans ce cas une expression appro- 
chée au deuxième ordre de la méthode des perturbations. On l'obtient 
à partir de (2.3.13), en conservant les termes du deuxième ordre de 


petitesse : 


da{?) | 
2 = — 2 5 at (m]H'1#) exp (iwmat). (2.315) 
R 


Si besoin est, on peut obtenir à partir de (2.3.13) des expressions 
approchées correspondantes pour les grandeurs des troisième, qua- 
trième, etc., ordres de petitesse en perturbation. C'est ainsi par 
exemple qu'au troisième ordre de la méthode des perturbations 
on obtient 


da!) , 
mn — — + D a (m|H'|k) exp (iwmat). (2.3.16) 
R 


On voit donc qu'en conservant dans l'expression rigoureuse 
(2.3.13) les termes d’un ordre de petitesse déterminé, on peut obtenir 
chaque fois une équation approchée pour les fonctions &,, (t) corres- 
pondant à l’ordre de petitesse choisi. En résolvant ces équations et 
en utilisant la relation (2.3.5), on peut calculer la probabilité de 
transition à l’ordre correspondant de la méthode des perturbations. 

Au premier ordre de la méthode des perturbations, en partant de 
(2.3.14), on trouve 


Wt = 1att) = | Üém122 (1) n) exp (iwmnt) dt (2.317) 
0 
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Au deuxième ordre de la méthode des perturbations, en partant 
de (2.3.15), on obtient 


T 


Pa = Loin (= | D | a (09 (m1 (01 exp (sms) dt. 
k 0 

(2.3.18) 
La probabilité W'# est utilisée dans les cas où Wi}, — 0 ou, autre- 
ment dit, lorsque, à l’approximation du premier ordre, la transition 
est interdite. 

La somme sur k intervenant dans (2.3.18) est une somme étendue 
aux états intermédiaires virtuels. La structure de l'expression (2.3.18) 
reflète bien la spécificité des états virtuels qui a été mise en évidence 
au $ 2.2. Il importe d'observer à ce propos qu'on fait ici la somme 
des fonctions d’onde et non pas des probabilités elles-mêmes, comme 
on devrait le faire, si les états intermédiaires étaient réels et non 
pas virtuels. 


Cas d’une perturbation harmonique considéré en première approxi- 
mation. Examinons le cas important de la perturbation harmonique: 


H'(t { | 2.3.19 
D Tnç-ist+ ee, 120, cn 
où l'opérateur h est indépendant du temps. 


Au premier ordre de la méthode des perturbations, en introdui- 
sant (2.3.19) dans (2.3.17), on obtient 


1 1) ” 4 " 
Wim = [an (t)|2= 5 |{mIh1n)12 x 


exp [i (Omn —®) T}—1 exp [é(@mn+@)Tt}—1 |2 

X FRET + FRET . (2.3.20) 

[1 résulte de (2.3.20) que la probabilité de transition augmente lors- 

que © © © mn (Em Æ En + ho) et lorsque wo = —o,, (Eh = 

S E, — how). Dans le premier cas, le microsystème passe à des 

niveaux plus élevés et dans le second cas à des niveaux plus bas. 

Si la perturbation harmonique est due à un rayonnement optique, 

le premier cas correspond à l'absorption et le second à l'émission 
stimulée de la lumière. 

Bornons-nous maintenant au cas où le microsystème passe à des 
niveaux plus élevés, c’est-à-dire au cas de l'absorption, et considé- 
rons la probabilité de transition par unité de temps. Dès lors, la 
relation (2.3.20) doit être remplacée par la relation 


1 : 
gen = Wim L mla1n)le | expli (mn 0) t1—1 [2 _ 
AM + h°+ Omn —Q un 


=, (mlhin)|2f(@,r) (23:21) 
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dans laquelle 
f(&, T)=sin?(@, t)/xa?r, (2.3.22) 


a = (Gmn —w)/2. (2.3.3) 


, La fonction f (œ, {) est représentée sur la figure 2.6. L'examen de 
la figure montre que cette fonction est non nulle seulement dans le 
voisinage de & = 0, dans les limites d’une région dont les dimen- 
sions sont approximativement égales à t-! (Aa = 1/+). Cela signifie 
que l'énergie des états finaux auxquels la transition est probable 
sous l’action de la perturbation harmonique considérée, se trouve 
indéterminée et que AÀE,, & hAa = h/r. 

f En d’autres termes, au bout du temps + 

T/T d'action de la perturbation harmonique le 
microsystème qui se trouvait primitivement 

au niveau £, peut se trouver avec une pro- 

babilité suffisante dans l'un des états 


d'énergie 
Eh = E, + ho + AËE,Z& E, + ho + h/r. 
Dar à (2.3.24) 
L'indétermination AE, est d'autant plus 
Fig. 2.6 grande que le temps 7+t est plus petit, 


c’est-à-dire que la durée de « vie» du mi- 
crosystème dans l’état perturbé est plus faible, ce qui est en plein 
accord avec la relation d'incertitude temps-énergie. 

Les remarques qui viennent d'être faites ont évidemment un 
sens seulement dans le cas où les états énergétiques existent effecti- 
vement dans l'intervalle des valeurs de A£,, indiqué plus haut. 
Tout d’abord, elles prennent tout leur sens lorsqu'on examine les 
transitions d’un spectre discret à un spectre continu. Pourtant, 
elles peuvent s'appliquer aussi aux transitions dans le spectre discret, 
si l’on tient compte du fait que tout niveau énergétique réel (et en 
particulier le niveau final Æ,,) est « étalé », c'est-à-dire présente une 
certaine largeur effective À. Dans ce dernier cas il est nécessaire que 
la relation h/t < A soit vérifiée. 

Augmentons le temps t. À la limite t — œ, on a 


AEn—0, sin* (at}/na°t — 6 (œ), (2.3.25) 
où Ô (æ) est la fonction delta de Dirac. Dans ce cas, nous obtenons 
pour la probabilité de transition à l’état d'énergie déterminée Æ,, 
l'expression suivante : : 


BE (mA |r)28 (a) = |{mIh1r)|26(Em—En—ho). (2.3.26) 
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L'expression (2.3.26) permet de passer sans difficulté au cas 
général lorsque + a une valeur finie. A cet effet, il faut introduire la 
fonction œ (E) de densité des états finaux. La quantité q (E) dE 
exprime le nombre d’états du microsystème dont l'énergie se situe 
dans l’intervalle de Æ à E + dE. La probabilité de transition de 
l’état d'énergie E, à un certain état où l'énergie est comprise entre 
Enet Em + dE, peut être représentée sous la forme 


du, — = Lim P (Em) dE. (2.3.27) 
En introduisant (2.3.26) dans (2.3.27), on obtient 


du) = |(m|h17)12 6 (Em — En — fi) (Em) dEm. (23-28) 


Pour trouver la probabilité complète de transition du niveau EÆ, 
au spectre continu ou à un niveau final « étalé »,il convient d’inté- 
grer l'expression (2.3.28) par rapport à E,, : 


w(l + [{m|h|n)|?p(E, + hw). (2.3.29) 


Ainsi, la probabilité de transition est déterminée par le carré du 
module de l'élément de matrice de l'opérateur perturbation et par 
la densité des états finaux du microsystème. 


Densité des états finaux du microsystème. Considérons les trois 
cas suivants: 

Premier cas. Les états finaux sont les états d’un électron libre; 
ils se caractérisent par un spectre énergétique continu. Si p est 
l'impulsion de l’électron, la grandeur À — p/hk peut être considérée 
comme un vecteur d'onde de l'onde électronique de de Broglie. En 
examinant l’espace À de l’électron par analogie avec l’espace k du 
photon, nous utiliserons les résultats obtenus au $ 1.3. Dès lors, 
on trouve 
4nk® dk 


P(E) dE = ET. 


(2.3.30) 
Remarquons que dans le cas des photons le multiplicateur 2 tenait 
compte du nombre de polarisations; maintenant il tient compte du 
nombre d'états de spin de l’électron. A l’électron libre est applica- 
ble la relation classique Æ£ = p*/2m; par conséquent, E — (hk)*/2m. 
Dès lors on a 


k(E)=LV2mE, dk= A dE. (2.3.31) 


En portant (2.3.31) dans (2.3.30), on obtient 
Q(E)= 4nV (2m) /°V Ej(Qnñ). (2.3.32) 
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Deuxième cas. Les états finaux sont les états d'un microsystème 
constitué par un électron lié et un photon émis; ces états se caracté- 
risent eux aussi par un spectre continu parce que l'énergie du photon 
peut varier de façon continue. Dans ce cas, la densité des états du 
microsystème est déterminée par la densité des états du photon; 
de ce fait, la fonction œ (Æ) coïncide, au remplacement de l'énergie 
par la pulsation près, avec le nombre d’ondes (d'oscillateurs) g (w) 
par intervalle de fréquence unité, que nous avons examiné au $ 1.3: 


d 
p(E)=g(L)<. (2.3.33) 
Puisque £ = kw, on déduit de (2.3.33): 
p(E)=h"1g(Efh). (2.3.34) 


Troisième cas. Les états finaux sont les états correspondant au 
niveau énergétique « étalé » d'un certain système quantique. Dans 
ce cas, la fonction  (Æ) décrit la forme de la raie spectrale corres- 
pondant au niveau considéré. 


Sur les conditions d’applicabilité de la méthode des perturbations. Sup- 
posons que l’état final (de même que l’état initial) soit discontinu, c’est-à-dire 
u'il se caractérise par une énergie E,, bien déterminée, et que la pulsation 
de la perturbation harmonique satisfasse à la condition w = (£,, — E,)/h 
(cas dit de résonance). Dans cette hypothèse, &« — 0 et, par voie de conséquence, 
f(œ, t) = t/n. En tenant compte de ce fait, on tire de (2.3.21) 


D = (x/h2)|(m|h|n) [2 (2.3.35) 


La probabilité de transition (2.3.35) augmente avec + ou, pour des + suffisam- 
ment grands, elle peut devenir aussi grande que l'on veut. Pourtant, l'applica- 
tion de la méthode des perturbations exige que la grandeur | af, |? et, par con- 


séquent, la probabilité de transition soient suffisamment petites. Il s'ensuit 
que le cas de résonance indiqué plus haut ne peut pas être étudié dans le cadre de 
la méthode des perturbations; les problèmes de ce type doivent être résolus 
d'une façon exacte et non approchée. 

Les problèmes liés aux possibilités d'application de la méthode des pertur- 
bations ne se posent pas avec une telle acuité si, au lieu d'un état final discret, 
on considère un spectre continu ou un niveau suffisamment étalé. Dans ce der- 
nier cas, il devient physiquement réel de considérer la probabilité non pas de la 
transition nr — m (parce qu'il est absurde de poser la question d'une probabilité 
de passage à un état énergétique détermine quelconque parmi un ensemble 
continu d'états) mais bien de la transition n — (m = m + Am). En d'autres 
termes, on considère maintenant la probabilité de transition vers un certain 
intervalle Am d'états finaux. Vu cette circonstance, pour que la méthode des 
perturbations puisse être appliquée, il faut assurer dans ce cas la petitesse non 
pas de la grandeur | al”, |? elle-même mais de son intégrale prise sur l'intervalle 
d'états finaux considéré: 


| | a) |? dm 1. (2.3.36) 


ôm 
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La fonction f (x, t) figurant dans l'expression (2.3.21) possède la propriété 


© 
| f(œ, t) da = 1. Comme il est visible sur la figure 2.6, cette relation exacte 
—0 


UT 


peut être remplacée par une relation approchée { fa, t\da =1. Il en 
—1/T 

résulte que si le « flou » Am des états finaux est tel que l'indétermination Aa 

correspondant à ce « flou » se trouve non inférieur à 11/t, la condition (2.3.36) 

d'applicabilité de la méthode des perturbations peut être bien satisfaite (à con- 

dition bien sûr que l'élément de matrice (m | h | n} soit petit). 

En reprenant, à l’occasion des remarques faites, les expressions obtenues 
auparavant, il y a lieu de remarquer que ce n’est pas la formule (2.3.26) con- 
tenant la fonction ô qui a une signification physique directe mais bien la for- 
mule (2.3.29) obtenue à partir de (2.3.26) par intégration sur des états finaux. 


Perturbation harmonique examinée dans des approximations 


d’ordres supérieurs. En utilisant les expressions obtenues plus haut 
pour Taie et ra, on peut) déterminer pour la perturbation 
harmonique (2.3.19) les probabilités de transitions aux deuxième et 
troisième ordres de la méthode des perturbations. Pour simplifier, 
nous indiquerons ci-dessous, sans démonstration, les résultats finaux 
qui doivent être considérés comme étant analogues au résultat 
(2.3.29) obtenu au premier ordre de la méthode des perturbations. 

Au deuxième ordre de la méthode des perturbations, la probabili- 


te de transition par unité de temps a pour expression 


9, _ 21 {mlh|k)(kIhln) 
D "— EE 
R 


2 


p(Em). (2.3.37) 


Au troisième ordre de la méthode des perturbations, la probabili- 
té de transition par unité de temps s'exprime par 


? (Em). (23.38) 


27 {mlh|k")(k' RAR (KI RIn) 
rm hi | 2 2 (En —E£Er) (En —E£,,) 
Remarquons une fois de plus que les sommes sur k et k” interve- 
nant dans les expressions (2.3.37) et (2.3.38) correspondent à la 
sommation portant sur les états intermédiaires virtuels du microsys- 
tème. 


2.4. Hamiltonien d’interaction 
d'un rayonnement avec un électron. 
Structure des éléments de matrices 


Hamiltonien d'interaction d’un rayonnement avec un électron. 
On considérera un système « électron lié + champ de rayonnement ». 
Lorsqu'il n’y a pas d'interaction entre l’électron et le rayonnement, 
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ce système est décrit par un hamiltonien « non perturbé » 
H,=p/2m+U+H,, (2.4.1) 


où p*/2m + U est l’hamiltonien de l’électron lié, U l'opérateur 
d'énergie potentielle de l’électron dans le champ de l’atome, H, l'ha- 
miltonien de rayonnement dans le vide. Lorsqu' il y a interaction 
entre l’électron et le rayonnement, le système est décrit par un ha- 
miltonien « perturbé » 


H=(p—<A)/2m+U+H, (2.4.2) 


où À est l’opérateur du potentiel vecteur décrivant le champ de 
rayonnement. Remarquons que les potentiels du champ sont choisis 
de manière à satisfaire aux relations (1.1.11). 

Représentons l’hamiltonien Æ sous la forme 


H = H, + H", (2.4.3) 
où H” est l’hamiltonien d’interaction jouant le rôle de perturbation 
En comparant (2.4.1), (2.4.2) et (2.4.3), on trouve 


H°= —-— (PA + Ap)+ 


= 


(2.4.4) 


= x À 


L'expression (2.4.4) peut être un peu simplifiée si l’on tient compte 
du fait que 
Ap = pA + ih div A. (2.4.5) 


Puisque div A = 0,ona 


H'= ——<_(pA)+ A2, (2.4.6) 


TE 


L'hamiltonien (2.4.6) est ue de tous les processus d'’absorp- 
tion et d'émission (spontanée et stimulée) de photons par l’électron. 


Représentation de l’hamiltonien d’interaction par les opérateurs 
de création et d’annihilation des photons. Suivant les relations (1.3.5) 
et (1.3.29) mettons l'opérateur A sous la forme 


A— 2 (c,A,+ctA?). (2.4.7) 


Dans cette expression, s désigne la totalité des indices a et k, c'est-à- 
dire il fixe une onde monochromatique plane déterminée ou, autre- 
ment dit, un état déterminé du photon; c, et c; sont respectivement 
l'opérateur d’annihilation et l'opérateur de création du photon à 
l’état s; les vecteurs À, sont donnés par l'expression 


A,—e, V 2rxc’h/Vo, exp (ik,r), (2.4.8) 
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dans laquelle e, est le vecteur unitaire de polarisation de la s-ième 
onde. Le vecteur r figurant dans (2.4.8) est un rayon vecteur de l'élec- 
tron ou, plus précisément, l’opérateur de rayon-vecteur examiné 
dans sa représentation propre (en coordonnées). ; 

L'expression (2.4.8) ne fait pas intervenir le facteur dépendant 
du temps exp (—iw,t). On ne devra pas s’en étonner: on utilise 
plus loin les formules obtenues au $ 2.3 pour les transitions sous 
l’action d'une perturbation harmonique. La variation de l’hamilto- 
nien en fonction du temps est déjà prise en considération dans ces 
formules de sorte qu'il ne reste qu’à calculer les éléments de matrice 
({m | k |n) indépendants du temps. Remarquons à ce propos qu’en 
portant (2.4.7) et (2.4.8) dans (2.4.6) on obtient justement l’opé- 
rateur h. 

Ainsi, la partie indépendante du temps (l’opérateur ») de l’ha- 
miltonien d'interaction peut être représentée sous la forme 

kh=h +h,, (2.4.9) 


« 


ou 
hy= —— 5 [cs (pA.) + ci (pAS)], (2.4.10) 


hp [ Di (As +ctA5)][ D (cas +ciA5) ]= 


= D Dec (AAr)+cict (A,A?)+ cict (AA) + 


+ctce (AA). (2.4.1) 


Pour mieux mettre en évidence les opérateurs d’annihilation et 
de création des photons, récrivons (2.4.10) et (2.4.11) sous la forme 


hi= D (ac, + ac), (2.4.12) 
he a > 2 (Bss Css + VssrC C3 + Bacs ci + Vis Ci Ci Je (2.4.13) 


La signification des notations «,, B,, et y. devient claire si l'on 
compare les dernières expressions à (2.4.10) et (2.4.11). 


Structure des éléments de matrice de l’hamiltonien d'interaction. 
Les expressions des probabilités de transitions examinées au $ 2.3 
font intervenir l'élément de matrice de l’hamiltonien d'interaction 
(m | k | n) où n désigne l'état initial et m l’état final du système. 
Etant donné que le système que nous considérons ici est constitué 
par un électron lié et un rayonnement optique, ces indices x et m 
doivent fixer aussi bien les états de l’électron que ceux du champ 
de rayonnement. On fixe ces derniers, en déterminant la suite de 
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nombres pe es des différents états photoniques : V,, MN, ... 
ss dVs: . (en abrégé {W,}). Ainsi au lieu de (m|h| n) on 

écrira 
(2,{N:)1A11, {N.}, (2.4.14) 


où les indices 1 et 2 se rapportent respectivement à l’état initial et 
à l’état final de l’électron; {W.} et {N:} sont les suites de nombres 
d'occupation des états photoniques qui décrivent respectivement 
l’état initial et l’état final du champ de rayonnement. Compte tenu 
des remarques faites plus haut, écrivons les éléments de matrice 
des opérateurs h, et h, sous la forme 


(mlhi|n) = (Ms) 2 ((2læs11) c,+(21æs11)ci)I{N,})), (2.415) 
ml Ra|r) = AN} 2 2 (21 Bs11) cac + 
+ (21 V1 1) CCS pe ; Css + (2|Yss’| . sie 1 ap) (2.4.16) 


.  .,, # ee ee 


marquons que par exemple 
Qas11)= |? (2) aus (2) dz, (2.4.17) 


où , et w, sont les fonctions d'onde de l’état initial et de l’état 
final de l’électron respectivement; l'intégration est faite sur les 
coordonnées spatiales de l’électron. Dans la suite, pour simplifier 
l'écriture, les éléments de matrice de l’électron seront notés comme 
suit : 


(21œ.| 1) = (sos. (2.4.18) 


Eléments de matrices des photons. Passons à l’examen des élé- 
ments de matrices des photons déterminés par les opérateurs d’an- 
nihilation et de création des photons et par les fonctions d’occupa- 
tion des états photoniques. Utilisons la relation (1.3.30). On peut 
alors écrire pour :l’opérateur c, : 

(ENS cs EN} = (Wa, 7 N,— 1, 

elCsl Vis cos Nas se)=VN, (2.419) 
Cela signifie que les éléments de matrice non nuls de l’opérateur c, 
correspondent à des transitions dans le champ de rayonnement au 
cours desquelles le nombre de photons à l’état s diminue d’une unité 


{un photon est absorbé à l'état s). 
Pour l’opérateur cf on peut écrire 


(NGC IEN D = Nu Nat, SIN, NN, ...) = 
—VN,+1. (2.4.20) 
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Cela signifie que les éléments de matrices non nuls de l'opérateur 
c; correspondent à des transitions dans le champ de rayonnement 
au cours desquelles le nombre de photons à l’état s augmente d’une 
unité (un photon est émis à l'état s). 

Examinons la quantité VN, + 1 figurant au second membre de 
l'expression (2.4.20). Lorsqu'on étudie la probabilité d’une transi- 
tion quantique, la racine carrée se transforme en une somme W, + 1. 
Il en résulte que dans l'expression donnant la probabilité de tran- 
sition qui comporte l’émission d’un photon dans l'état s, le facteur 
N, + 1 apparaît. Ce facteur divise la probabilité en deux termes 
dont l’un est proportionnel à W, et l’autre est indépendant de W,. 
Le premier terme exprime la probabilité d'émission stimulée d’un 
photon à l’état s et le deuxième terme donne la probabilité d’émis- 
sion spontanée. On voit donc que la présence de deux types d’émis- 
sion (stimulée et spontanée) est déjà inclue dans une relation aussi 
fondamentale que la relation (2.4.20). Remarquons que la présence 
de Y N, dans l'expression (2.4.19) témoigne de la nature stimulée 
des processus d’absorption des photons. 

L'expression (2.4.16) contient quatre produits des opérateurs de 
création et d’annihilation des photons. Considérons les éléments de 
matrice de ces produits. 

Pour le produit c,c; on a 


ANeceLEN = (Na, No, ..., NA, 
rs lecslNa Nas... No, ...)=VN,Ns. (2.421) 


Les éléments de matrice non nuls de l'opérateur c,c,. correspondent 
à des transitions dans le champ de rayonnement qui provoquent 
l'absorption d’un photon à l’état s et d’un photon à l'état s’. 

Pour le produit cic? : 


ENScScS ENS) = Ni, ..., N,+1,...,Ns+1, .…. 
……lIctINs NN, ..)=V(N,+1)(W:+1). (2.4.22) 


Les éléments de matrice non nuls de l'opérateur c?cf correspondent 
à des transitions dans le champ de rayonnement qui comportent 
l'émission d’un photon à l’état s et d’un photon à l’état s’. 

Pour le produit cc? : 


EN SHIcCE END = Na... No, ..., Not, 
lc INa NN, ..., No, ..)=V NN: +1).  (2.4.23) 


Les éléments de matrice non nuls de l'opérateur c,c correspondent 
à l'émission d’un photon à l’état s’ et à l’absorption d’un photon 
à l’état s. Des remarques analogues peuvent être faites au sujet des 
éléments de matrice de l'opérateur cic... 
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En tenant compte de (2.4.21) à (2.4.23) et de (2.4.18), récrivons 
les éléments de matrice des deux composantes de l’opérateur d’inte- 
raction [les expressions (2.4.15) et (2.4.16)] sous la forme 


(mlhi|n) = 2 [VN, (eut VAN; +1(athul,  (2.4.24) 
(m|he]|n) D 2 2 VARIE (Bss’)21 + V N, (W: 2 3 1) (Vss")21 + 
VAN ED Ne ET) (Bhea + VOS + D Ne (vh)al. (24.25) 


L'examen des relations (2.4.24) et (2.4.25) montre que le calcul 
des éléments de matrice des opérateurs h, et k, exige que l’on dispose, 
premièrement, de l’information sur l’électron sous forme des élé- 
ments de matrice de l’électron (@;)21, (Bss)21: (Vss’)s1 et, deuxième- 
ment, de l’information sur le champ derayonnement sousforme des 
nombres d'occupation A. 


Hamiltonien d’interaction et processus à différent nombre de 
photons. En faisant le bilan de l'examen effectué plus haut, obser- 
vons que les éléments de matrice de l’opérateur h, qui représente 
une superposition linéaire des opérateurs c, et c; ne sont pas nuls 
seulement pour des transitions à un seul photon dans le champ de 
rayonnement. Cela signifie que l’hamiltonien d'interaction h, décrit : 

a) à l’approximation du premier ordre de la méthode des pertur- 
bations : les processus à un seul photon; d’après le Tableau 1, ce 
sont l'absorption et l’émission de la lumière au premier ordre; 

b) à l'approximation du deuxième ordre de la méthode des per- 
turbations: les processus à deux photons; d’après le Tableau I ce 
sont l’absorption et l'émission de la lumière au deuxième ordre 
(l'absorption à deux photons et l’émission à deux photons) et la 
diffusion de lumière au premier ordre; 

c) à l’approximation du troisième ordre de la méthode des per- 
turbations : les processus à trois photons; d’après le Tableau 1, ce 
sont l’absorption et l'émission de la lumière au troisième ordre 
(l’absorption à trois photons et l’émission à trois photons), la diffu- 
sion de lumière au deuxième ordre, la génération paramétrique de 
lumière et la génération des harmoniques au premier ordre, etc. 

Les éléments de matrice de l'opérateur k, qui représente une super- 
position des produits des opérateurs c, et c; ne sont différents de zéro 
que pour des transitions à deux photons dans le champ de rayonne- 
ment. Cela signifie que l'opérateur d'interaction h, décrit : 

a) à l’approximation du premier ordre de la méthode des pertur- 
bations: les processus à deux photons (l’absorption et l'émission 
de lumière au deuxième ordre et la diffusion de lumière au premier 
ordre) ; | 
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b) à l’approximation du deuxième ordre de la méthode des per- 
turbations : les processus à quatre photons (l’absorption et l’émission 
de lumière au quatrième ordre, la diffusion de lumière au troisième 
ordre, la génération paramétrique de lumière et la génération des 
harmoniques au deuxième ordre), etc. 

En examinant, par exemple, l’absorption et l'émission de lu- 
mière au premier ordre, il convient d'utiliser seulement l’hamilto- 
nien *k,. Pourtant, si l’absorption et l’émission de lumière au pre- 
mier ordre sont interdites, il faut avoir recours à des processus à 
deux photons et, dans ce cas, pour l'étude de l'absorption et de l’émis- 
sion de lumière il est nécessaire d'utiliser les deux opérateurs h, et h.. 
Pour l'étude de la diffusion de lumière au premier ordre il convient 
de se servir de l’hamiltonien k, en deuxième approximation de la 
méthode des perturbations et de l’hamiltonien », en première appro- 
ximation de la méthode des perturbations. 


2.5. Absorption et émission de rayonnement 
(processus à un seul photon) 


Probabilités de processus. Examinons la probabilité, par unité 
de temps, d’un processus à un seul photon dans lequel l’électron lié 
absorbe un photon dans l'état s, caractérisé par l'énergie Aw. le vec- 
teur d’onde k et le vecteur de polarisation e,, et passe de l’état 1, 
d'énergie E, à l’état 1. d'énergie E.,. L'élément de matrice d’un tel 
processus est décrit par le terme V N, (x.):, de l'expression (2.4.24). 
Suivant (2.4.8) et (2.4.10) ce terme peut être mis sous la forme 

2nc‘h 


(mihin)= <= SV Nil((re)eikr)s, (2.5.1) 


(pes) er) = Ÿ x (r) (pes) exp (ékr) wi (r) dV 


(l’intégration s'effectue suivant les coordonnées spatiales de l'élec- 
tron). 

Les processus à un seul photon sont traités en première appro- 
ximation de la méthode des perturbations. Aussi pour la probabilité 
cherchée faut-il utiliser l'expression (2.3.29) dans laquelle l'élément 
de matrice est défini par l'expression (2.5.1). Il est nécessaire de 
faire ici quelques observations au sujet de la fonction intervenant 
dans l'expression (2.3.29). Premièrement, dans le cas considéré, ce 
n'est pas l’état final mais l’état initial du système qui appartient 
au spectre continu. Il possède l'énergie Æ, + fw; l'énergie du photon 
varie de façon continue. Cela signifie que la relation (2.3.24) peut 
être appliquée ici mais à condition que soit la densité non pas des 
états finaux mais des états initiaux du système. Deuxièmement, la 
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donnée des vecteurs e, et k signifie qu’il s’agit ici de l'absorption 
des rayonnements polarisé et directif. En supposant que le rayonne- 
ment possède une polarisation déterminée et se propage dans les 
limites d’un angle solide dQ, il convient de multiplier par dQ/8nx 
le résultat (1.3.4) obtenu pour g (w). En utilisant dans ce cas la 


notation dp au lieu de et, compte tenu de (2.3.34) et (1.3.4), on 
obtient 


dp = oh En” (2.5.2) 


En portant (2.5.1) et (2.5.2) dans (2.3.29), on trouve pour la 


probabilité d'absorption à un seul photon cherchée l’expression 
suivante : 


du, = = N sl((pe.) e'kr),, | 2 d(2. (2.5.3) 


On procède de la même façon pour déterminer la probabilité 
d’un processus à un seul photon répondant à l’émission par l’élec- 
tron d’un photon dans l’état s. Dans ce cas, l’élément de matrice est 
décrit par le terme WW, + 1 (&*)., de l'expression (2.4.24). Ce 
terme peut être mis sous la forme 


(mihin)= y SE VON, HA ((pese-ikrhs. (2.5.4) 
En portant (2.5.4) et (2.5.2) dans (2.3.29), on trouve pour la proba- 
bilité d'émission à un seul photon cherchée l’expression suivante : 


dw, = — (W,+1)]((pe,) e-'kr)21° d£2. (2.5.5) 


I] est facile de voir qu’en pleine conformité avec les observations 
faites plus haut, l'expression (2.5.5) se décompose en deux termes: 
la probabilité d'émission spontanée 


der = gares |((Ps) 67 "#)se|? dO, (2.5.6) 


la probabilité d'émission stimulée 


N, 
dWir — ne |((pe.)e-tkr);.12 dQ. (2.5.7} 


Probabilité de processus stimulés et intensité du rayonnement 
incident. Il est intéressant d'exprimer la grandeur W, intervenant 
dans les expressions obtenues pour les probabilités par l'intensité 
du rayonnement incident. Soit Z, (w) do dQ l'intensité d’un rayon- 
nement polarisé incident par l’intervalle de pulsations dw et l’in- 
tervalle d'angle solide dQ. Le nombre d'oscillateurs dans ces inter- 
valles est égal à w* V do dQ/(2xc})*. En multipliant N, par ce nom- 
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bre et en divisant le résultat obtenu par le volume Ÿ, on obtient le 
nombre de photons par unité de volume du rayonnement incident 


ŒN = N,w° do dQ /(2rc)°. (2.5.8) 


En multipliant d’N par ñw, on trouve l’énergie p(w) de l'unité de 
volume du rayonnement incident. La multiplication ultérieure par c 
donne l'expression pour la densité de flux lumineux, c'est-à-dire 
pour l'intensité du rayonnement incident [voir (1.2.4)]: 


1, (©) do dQ — cho — du dQ. 


ne 


Ainsi, l’intensité 7, (w) du rayonnement incident par unité d'angle 
solide et par unité d'intervalle de pulsation a pour expression : 


N.hos 
I(o)=p(u)e= Er. (2.5.9) 


En utilisant (2.5.9), mettons les expressions obtenues pour les pro- 
babilités de processus stimulés à un seul photon sous la forme sui- 
vante : 
pour l'absorption 

dr = ® (= 27e \? |{{(pe,) eikr)..[2 de. (2.5.10) 


c hom 


pour l’émission stimulée 


duriy = 0) (Re VF I((pes)e-tkr)ltdO. (2.5.1) 


c hum 


En divisant (2.5.6) par (2.5.11), on obtient 
dUsr no TO (2.5.12) 


dwir  Îo(w) (2xc) 


Ce résultat est en accord avec les résultats obtenus au $ 2.1 [voir 
(2.1.4) et (2.1.8)]: 


War 1 An _ 1 hu 
Dir — PO) Zn PO) me Enr) 


L'absence du facteur 1/8x dans le second membre de l'expression 
(2.5.13) tient au fait qu’au $ 2.1 a été étudiée la densité d'un rayon- 
nement non polarisé et non directif. 


Transitions dipolaires électriques. Les éléments de matrice 


((pes) e'k)es, ((pe,)e- tk) (2.5.14) 


figurant dans les expressions donnant les probabilités de processus 
à un seul photon peuvent être, dans de nombreux cas, sensiblement 
simplifiées. 
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F Comme il a été indiqué au $ 1.1, le domaine optique comprend 
les rayonnements dont les longueurs d'ondes sont comprises appro- 
ximativement entre 10-° et 10° microns. Quant aux dimensions 
géométriques des atomes, elles sont de l’ordre de 10-4 à 10-% mic- 
ron. [Il en résulte que toutes les longueurs d'ondes À du domaine 
considéré satisfont à la condition 


à S a, (2.5.15) 


où a sont les dimensions géométriques du système atomique dont fait 
partie l’électron interagissant avec le rayonnement. La condition 
(2.5.15) permet de simplifier considérablement les éléments de 
matrice (2.5.14). Puisque r < a, on peut poser 


(kr) < 1. (2.5.16) 


En développant en série de puissances le multiplicateur 
exp (+ ikr) intervenant: dans les éléments de matrice (2.5.14), 
écrivons : 

exp (+ikr) = 1 +ikr F... (2.5.17) 


En utilisant (2.5.16), conservons dans le développement (2.5.17), 
en première approximation, seulement l'unité: 


exp (+ ikr) = 1. (2.5.18) 
Dans ce cas, les éléments de matrice (2.5.14) deviennent : 
(Pes)21, (Pes)12. (2.5.19) 
Examinons de plus près cette approximation. Notons 
M1 = (Pes)21 — (P)21€3- (2.5.20) 
On peut montrer que 
(pJar = —i (d)21, (2.5.21) 


€ 
où d est le moment dipolaire électrique de l’électron : 
d= —er, (d): = —e (r)1. (2.5.22) 


Pour obtenir la relation (2.5.21), utilisons les fonctions d'onde 
(2.3.1) de l’électron dépendant du temps. Représentons 


(r (t))a = | YY(r, t)r Yi (r, t) dV = 


— exp[i(Ee—Ei) t/À] | pe (r)rbi(r) dV =exp(iot)(r)u.  (2.5.23) 
Par analogie 


(P(£))21 = exp (iwt) (p}21. (2.5.24) 
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Ensuite, utilisons l'égalité des opérateurs 

d _ P({t) 

ra nber-c 
ou encore, Sous la _ matricielle : 

l a 

 (r (t))oi = PE DE ALANZEIS : 
En introduisant et (2.5.24) dans cette dernière égalité on 
trouve 


io exp (iwt) (r)21 — exp (iwt) (p}21/mM. 
Le résultat (2.5.21) découle immédiatement de cette dernière expres- 
sion si l’on tient compte de (2.5.22). 

Ainsi, à l'approximation de (2.5.18), on obtient: 
pour la probabilité doubs à un seul photon 
duD = DS —— N,|(d)e1e,|? 46 (2.5.25) 

(ce résultat est obtenu, en portant (2.5.21) dans (2.5.3)); 
pour la probabilité d'émission à un seul photon 


du = (N,+ 1)1(d)use,|? d. (2.5.26) 


A l’approximation de (2.5.18), les probabilités de processus à un 
seul photon sont déterminées par les éléments de matrice du moment 
dipolaire électrique de l’électron. C’est la raison pour laquelle cette 
approximation est dite dipolaire et les transitions dans le système 
« électron + champ de rayonnement » calculées en cette approxi- 
mation sont appelées transitions dipolaires électriques. 

Désignons par B, l’angle formé par les vecteurs d et e,. En outre, 
utilisons pour les processus stimulés les expressions (2.5.10) et 
(2.5.11) faisant intervenir l’intensité 7, (w) du rayonnement inci- 
dent. Alors, en partant de (2.5.25) et (2.5.26) on peut écrire les ex- 
pressions suivantes pour les probabilités de divers processus : 
pour l'absorption 


du = (2 =) (d)a112 cos2B, dQ, (2.5.27) 
pour l’émission spontanée 
(Ag 
dub= rs |(d)1212 cos? f, dQ, (2.5.28) 
pour l'émission stimulée 


dwp = 0) (=) |(d)1212 cos? B, d8e. (2.5.29) 


tr 


71-0833 
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Emission spontanée à l’approximation dipolaire. Les photons 
produits au cours des processus spontanés se caractérisent par des 
polarisations différentes et des directions de mouvement différen- 
tes. De ce fait, pour obtenir la probabilité d'émission spontanée w? 
mesurable expérimentalement, il est néces- 
saire de sommer le résultat (2.5.28) sur 
les polarisations et de l'intégrer sur les 
angles. 

Pour expliquer ces opérations, utilisons 
la figure 2.7. Les vecteurs e, et e, répon- 
dant à deux polarisations linéaires indé- 
pendantes du rayonnement sont choisis de 
manière que l’un deux se situe dans le 
plan des vecteurs d et k (ce plan est 
hachuré sur la figure). Dans ce cas, 
cos? B, = sin’ 6, cos* Bf, — 0. Il en résulte 
que la sommation sur les polarisations se 
ramène à une opération triviale : 


Fig. 2.7 Ÿ, cos? fe — sin? 6. (2.5.30) 
a=1 
Il ne reste qu’à effectuer l’intégration suivant toutes les directions 
de propagation du rayonnement, après quoi on obtient 


2x EL 
3 d 2 = 
= Out de sin 6 d0= Au | (d) 3e. (25.31) 


L'expression (2.5.31) décrit à l’approximation dipolaire le coef- 
ficient d’Einstein d'émission spontanée (puisque w,, = A): 
A7 = 40 | (d)se [?/3ñic5, (2.5.32) 
En utilisant (2.5.32), (2.1.6) et (2.1.8) on peut aussi obtenir à l’ap- 
proximation dipolaire les coefficients d’Einstein pour les autres 
processus d’absorption et d'émission stimulée. 
La quantité 
1 1 =. 
TD = —— = 5. (2.9.3) 
sr 21 
peut évidemment être considérée comme durée de vie de l’atome 
dans l’état excité par rapport à l'émission dipolaire électrique spon- 
tanée. En utilisant (2.5.31), représentons cette quantité sous la forme 


3hc3 
D— D. 
PTT), FE al 

Pour une évaluation quantitative de 1x? prenons © = 2-10! s”? 


(ce qui correspond à une longueur d'onde À = {u) et | (d),, | Æ ea Æ 
= 10-17 CGSE. La formule (2.5.34) donne dans ce cas TP? & 10" 5. 
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Cette évaluation est assez grossière. Néanmoins elle permet de 
faire cette conclusion importante: à l’échelle atomique, lorsqu'on 
prend pour unité de temps la période de la révolution de l’électron 
sur l'orbite de Bohr, approximativement égale à 10-% s, le temps 
12 est extrémement grand. Cette circonstance permet de considérer 
les processus de transition d’un microsystème d’un état excité à 
l’état fondamental (ou à un état moins excité) indépendamment de 
son évolution antérieure, c’est-à-dire indépendamment des processus 
d’excitation précédents. 


Règles de sélection pour les transitions dipolaires électriques. 
Il peut s’avérer que pour deux états quelconques 4, et w, de l’élec- 
tron l’élément de matrice (d)., soit égal à zéro. Dans ce cas, on dit 
que la transition dipolaire entre ces états est interdite. Il existe des 
règles bien déterminées qui indiquent les conditions dans lesquelles 
les transitions dipolaires sont permises. On les appelle règles de 
sélection des transitions dipolaires. 

Ces règles ont la forme suivante: 


Al=+1, Am—0,+1, Ao = 0. (2.5.35) 


Rappelons que pour définir l’état d’un électron dans l'atome on 
utilise quatre nombres quantiques: r (le nombre principal), L (le 
nombre orbital), m (le nombre magnétique) et © (le nombre de spin). 
Dans (2.5.35) on utilise les notations : A = !' — 1, Am — m' — m, 
Ao = ©” — ©, où jles nombres quantiques affectés de prime décri- 
vent l’état final et les nombres sans cet indice se rapportent à l’état 
initial de l’électron. 

Les règles de sélection peuvent être établies sur la base d’un 
examen assez général. Illustrons comment on peut obtenir les règles 
de sélection pour Am et Al. A cet effet, on utilise la dépendance de 
la fonction d'onde de l’électron + (r, 6, œ) envers les coordonnées an- 
gulaires 6 et q seulement (on emploie ici des coordonnées sphéri- 
ques). Cette dépendance présente un caractère universel pour tous 
les atomes : 


Ynim (r, 6, q) ai Ri (r) PF (cos 6) exp (im), (2.5.36) 


où PF (cos 8) sont des fonctions associées de Legendre. Le type con- 
cret d’atome est reflété par la fonction R,,, (r) qui est sans importance 
pour l’établissement des règles de sélection. 

En utilisant (2.5.36), représentons l'élément de matrice (d)., 
sous la forme 


(d}, = —e | | | Frmrnimr?sin 6 dr d8 dp.  (2.5.37) 


Ensuite, considérons les différentes projections du vecteur de l'élé- 
ment de matrice ; si l’une au moins de ces projections s'avère diffé- 


7% 
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rente de zéro, cela signifie que la transition dipolaire peut être consi- 


dérée comme permise. Considérons par exemple la projection sur 
l'axe polaire : 


die | | | Parme COS Bbaimr? sin 0 dr dO dy. (2.5.38) 
Compte tenu de (2.5.36), on peut dégager de (2.5.38), comme facteur 
2x 


distinct, l’intégrale Î exp li (m — m’) ol dy. Il est facile de voir 
0 

que cette intégrale est différente de zéro pour m’ — m = 0, autre- 

ment dit pour Am = 0. 


x 
En considérant l'intégrale | PF (cos 8) PŸ° (cos 8) cos 8 sin 6 d8 
0 


et en utilisant la condition d'’orthonormalité des fonctions associées 
de Legendre, on peut obtenir le résultat suivant pour la différence 
l’ — l: Al = +1. En développant des raisonnements analogues 
pour les diverses projections du vecteur de l’élément de matrice et 
en réunissant les résultats obtenus, on peut établir les règles de 
sélection pour les transitions dipolaires, qui indiquent les différen- 
ces possibles Am et Al. 


Transitions quadrupolaires électriques et transitions dipolaires 
magnétiques. Dans le cas où les transitions dipolaires électriques 
sont interdites, pour calculer les probabilités de processus à un seul 
photon il convient d'utiliser le terme qui suit l'unité dans le dévelop- 
pement (2.5.17), c'est-à-dire le terme —+ikr. Cela signifie que les 
éléments de matrice intervenant dans l’expression des probabilités 
de processus à un seul photon sont maintenant pris (pour l’absorp- 
tion) sous la forme 


Mo: = i (L)s4 Es) (2.5.39) 


où (L)2 = (p (kr))21. 
L'élément de matrice (L):, peut s’écrire sous la forme 


(Lu = (n X bu — (2.5.40) 
Dans cette expression g est l'opérateur du moment dipolaire magné- 
tique de l’électron, n le vecteur unité dans la direction de propaga- 
tion du rayonnement, © le tenseur de rang 2 décrivant le moment 
quadrupolaire électrique de l’électron. Le premier terme du second 
membre de (2.5.40) détermine les transitions dites dipolaires 
magnétiques et le deuxième terme les transitions mire quadrupolaires 
électriques. 
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Rappelons ici les expressions donnant le moment dipolaire magné- 
tique et le moment quadrupolaire électrique de l’électron : 


€ 


p=-— (pXr), (2.5.41) 
; Z? Zy TZ 

Q=—> Juyz y? yz). (2.5.42) . 
ZI Zy 2? 


Pour obtenir le résultat (2.5.40), mettons l’opérateur L sous la 
forme 


L= mT (kr). (2.5.43) 
Ensuite, appliquons la relation bien connue de l’algèbre vectorielle : 
— (a X (e X b)) = (ac)*b — c (ab), (2.5.44) 

dr 


dans laquelle nous poserons a = k, b =r,c TT. Rappelons que 


les opérateurs r et _. ne commutent pas; c’est pourquoi la relation 


(2.5.44) est écrite de manière que le vecteur _ se trouve partout à 


gauche du vecteur r, comme dans l’expression (2.5.43). La relation 
(2.5.44) peut être récrite sous la forme 


—(kX (SE xr))= (kr (kr). (2.5.45) 


Appliquons ensuite l'égalité 
d d d 


En exprimant (k &) r à partir de (2.5.46) et en portant le résul- 
tat obtenu dans (2.5.45), on a 


L=(kx(Sxr)) +52 (r (kr). (2.5.47) 


En passant de L à l’élément de matrice (L)., et en tenant compte du 


fait que (51), = io (I), on déduit de (2.5.47) 


Lu= (Lx (pXr)ut+ ee (r(kr)hae  (2.5.48) 


En utilisant (2.5.41), (2.5.42) et (2.5.48), on aboutit au résultat 
cherché (2.5.40). 

Les règles de sélection pour les nombres / et m sont rassemblées 
pour toutes les transitions considérées dans le Tableau 2. 
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Tableau 2 
Type de transition Al bm 
Dipolaire électrique +1 +1, 0 
Dipolaire magnétique (à +1 
Quadrupolaire électrique +2, 0 +2, +4, 0 


Comparaison des probabilités de transitions de différents types. 
Soient wD?, wM, uQ les probabilités, par unité de temps, d’un pro- 
cessus quelconque à un seul photon respectivement pour les transi- 
tions dipolaires électriques, dipolaires magnétiques et quadrupolai- 
res électriques. Evaluons les rapports qui existent entre ces proba- 
bilités. En partant des résultats obtenus plus haut [voir (2.5.21) et 
(2.5.40)] on peut conclure que 


*/1 (pas (2 =] (n X p)a [2/1(d)a le, (2.5.49) 
2. (kQ}as [7/1 (des = 1 (KQ)es FA (das Fe (2-5.50) 


Posons, de façon approchée, 


Mob = | (n X us 


| 4 


wQ/wD — 


| (des 2 & e2a2, (2.5.51) 
[(n x pu P& (=) (pa) = ea? (2), (2.5.52) 

où v est la vitesse de l’électron sur l'orbite de Bohr, 
| (kQ)a P & ke2at Z e?a? (a/À)?. (2.5.53) 
Compte tenu de (2.5.51) à (2.5.53), on déduit de (2.5.49) et (2.5.50) 
wM/wD % (vlc)? & 1074, (2.5.54) 
uA/wD & (a/1}? = 1075. (2.5.55) 


La dernière évaluation est obtenue dans l'hypothèse où À = 1 
et a = 10-7 cm; la probabilité de transitions quadrupolaires électri- 
ques diminue très vite lorsque la longueur d’onde du rayonnement 
augmente. Bien que les résultats (2.5.54) et (2.5.55) ne soient qu’ap- 
prochés, il convient de conclure que si les transitions dipolaires ne 
sont pas interdites, on peut résolument négliger les transitions d’or- 
dres plus élevés. 

Plus haut, nous avons évalué la durée de vie t? de l’électron 
dans l’état excité par rapport à une émission spontanée dipolaire. 
Nous avons obtenu une évaluation approchée Tt? Æ 10-8 s. En 
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partant de (2.5.54) et (2.5.55), on peut obtenir une évaluation de 
la durée de vie: 
par rapport à une émission dipolaire magnétique spontanée : 


14 & 107$; 
par rapport à une émission quadrupolaire électrique spontanée : 
TT = 10728. 


C'est pourquoi les transitions dipolaires magnétiques et les 
transitions quadrupolaires électriques sont dites lentes. Si les tran- 
sitions dipolaires électriques à partir d’un niveau quelconque sont 
interdites, ce niveau est à « vie longue »; on convient de l’appeler 
niveau métastable. 


Règles de sélection et conservation du moment angulaire. On peut donner 
un sens physique simple aux règles de sélection applicables aux transitions 
dipolaires et quadrupolaires électriques VOIE Tableau 2). Si l’on estime que 
le photon émis emporte un moment angulaire égal à l’unité (en unités #) dans 
une transition dipolaire électrique et un moment angulaire égal à deux dans une 
transition quadrupolaire électrique, les règles de sélection prennent le sens de la 
condition de conservation du moment angulaire du système « électron + 
+ photon ». 

Pourtant il y aurait lieu ici de se demander si l’on peut parler d’un moment 
angulaire déterminé du photon étant donné que tout l'examen est effectué 
sur la base des états ko du photon, c'est-à-dire des états caractérisés par une 
impulsion déterminée. On sait que l’état du photon à impulsion déterminée 
est la superposition des états aux différents moments Spalaires (cette super- 
position sera appelée plus brièvement superposition ka). Pour plus de clarté il 
convient de s'adresser au développement (2.5.17). En un certain sens, ce dévelop- 
pement correspond justement au développement de l’état ka suivant les états aux 
différents moments angulaires du photon. Si, en particulier, on ne conserve dans 
le développement (2.5.17) que l'unité, cela signifiera pratiquement que dans la su- 
perposition kœ on ne conserve que l’état dont le moment angulaire du photon est 
égal à l'unité. Si dans (2.5.17) on conserve aussi le terme ikr, dansla superposition 
ka apparaîtra un autre état dont le moment angulaire est égal à deux. La con- 
servation dans (2.5.17) des termes de développement suivants fera apparaître dans 
la superposition ka des états caractérisés par des moments angulaires plus élevés 
du photon. On peut conclure notamment que l’approximation dipolaire corres- 
pond à la situation lorsque dans la superposition kœ on peut négliger la con- 
tribution de tous les états sauf celle due à l'état dont le moment angulaire du 
photon est égal à l'unité. 


2.6. Diffusion de la lumière 
(processus à deux photons) 


Remarques générales. Comme il a été indiqué au $ 2.4, la dif- 
fusion de la lumière se ramène, au premier ordre, à des processus à 
deux photons; en étudiant la diffusion de la lumière il convient 
d'utiliser deux hamiltoniens d'interaction : l’hamiltonien h, à l’ap- 
proximation du premier ordre de la méthode des perturbations et 
l'hamiltonien h, à l’approximation du deuxième ordre. En partant 


104 INTERACTION ENTRE LE RAYONNEMENT ET L'ÉLECTRON [CH. II 


de (2.3.29) et (2.3.37), représentons la probabilité dw,, de diffu- 
sion de la lumière sous la forme 


xl mlh;lk)(klh,[n)l2 
dUnm = + (m | he | n) + >, Le LA LE Ge D dy, (2.6.1) 
k 

où la grandeur d@ qui exprime la densité des états finaux du photon 
diffusé, se définit par la relation (2.5.2). Remarquons que W, est 
l'énergie de tout le système quantique considéré ici, c’est-à-dire 
l’énergie de l’électron et des photons mis en jeu dans les transitions 
(il convient de ne pas confondre l'énergie du système W;'avec l'énergie 
de l’électron Æ;). L'examen de la relation (2.6.1) montre que l’ha- 
miltonien h, décrit la diffusion de la lumière comme des transitions 
par des états intermédiaires et l’hamiltonien k, comme des transi- 
tions directes. 

Supposons que la diffusion de la lumière sur un électron lié provo- 
que l'absorption d’un photon dans l’état s = 1 (pulsation &,, vecteur 
d’onde k,, vecteur de polarisation e,) et l'émission d’un photon dans 
l’état s = 2 (pulsation w., vecteur d'onde k., vecteur de polarisation 
e.); dans ce processus, l’électron passe de l’état 1, (énergie Æ,;) à 
l'état 9, (énergie Æ,). La condition de conservation de l'énergie 
pour ce processus s'écrit sous la forme 


E, + fo = E, + ho. (2.6.2) 


La densité dœ des états finaux peut s’écrire conformément à (2.5.2) 
sous la forme 
dp = Vi dQ/(2rc)° h, (2.6.3) 


où dQ est l’élément d’angle solide caractérisant la direction de l'im- 
pulsion du photon diffusé. Supposons ensuite qu’à l’état initial, le 
champ de rayonnement comporte V, photons dans l’état s = 1 
et V, photons dans l’état s = 2. Il est évident qu’à l’état final, 
ces nombres d'occupation seront respectivement NV, —1 et N, + 1. 

Deux situations sont possibles : 

E, = Æ, et par conséquent w, — &,: l’état de l'électron et la 
pulsation de rayonnement restent inchangés. C’est le cas de la dif- 
fusion cohérente de la lumière ou de la diffusion de Rayleigh : 

E1  £E, et par conséquent w,  &.: l’état de l’électron et la 
pulsation de rayonnement sont modifiés, c’est le cas de la diffusion 
Raman. 


y Elément de matrice pour les transitions directes. En utilisant 
l'hamiltonien d'interaction h., il faut prendre le deuxième et le 
quatrième terme figurant entre crochets dans le second membre de 
(2.4.25). Il vient 


(m|halr) =VN, (Na +1) (vio)es + V'Na+ D Ni (here (2.6.4) 
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Puisque Y12 — Ya ON à 
(mihs|n)=2V N:(N:+1) (vida = 
= VIN: 1) | vf (AsA!) paV. (2.6.5) 


mc 


En portant (2.4.8) dans (2.6.5), on trouve 


___ 2nhe* (e.e,) a 
m1 ha|n)= Rte V Ni a+ 1) x 


x | pt expli(ka—ko)rl\b dV. (2.6.6) 


Admettons pour simplifier que 
(k —k.)r <1, expli(k —k)rl= 1. (2.6.7) 
Une telle simplification répond à l’approximation dipolaire 
qui a été appliquée à l’étude des processus à un seul photon. Elle 
a été justifiée au $ 2.5 pour le domaine optique. En utilisant (2.6.7), 
on obtient 


J'ifexpli(ki—k)rq 4 | pipi =8s. (2.6.8) 


En portant (2.6.8) dans (2.6.6) et en introduisant au lieu de 
(m | k; | nr) la notation n.,, écrivons 


us ‘21he* (e,e:) ss Se 9 
My Vous, V Ni (Na +1) Bis (2.6.9) 


Si la diffusion de la lumière laisse inchangé l’état de l’électron 
(b, = Ÿ.), on a Ô,, = 1. Dans le cas contraire 6,, = 0. En d’autres 
termes, l’élément de matrice n:, défini par l’hamiltonien d’interac- 
tion k. décrit seulement les processus cohérents à deux photons 
(diffusion de Rayleigh). 


Elément de matrice pour les transitions par des états intermédiaires. 
En utilisant (2.4.24), mettons l’élément de matrice défini par l’ha- 
miltonien d'interaction h, sous la forme 


Kai = > à > [V Ne (œs)er + V Ns+1 (a)ax] X 
XIV Ne (œs ni + V No +1 (at)url (Wa— Wa). (2.6.10) 
Dans la double somme >» 2 qui figure dans le second membre de 


(2.6.10) il convient de conserver seulement deux termes: 
V'Na + 1 (at)or V Ni (Gi)m: lors du passage de l’état initial à un 
état intermédiaire il y a absorption d’un photon dans l'état s — 1 
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et lors du passage de l’état intermédiaire à l’état final il y a émis- 
sion d’un photon dans l’état s = 2; dans ce cas 


W, — E, + TOR We == Eh, (2.6.11) 
où E, est l'énergie de l’électron dans l’état intermédiaire; 
V'N, (ren VAN + 1 (&*)u: le passage de l’état initial à un état 
intermédiaire comporte l'émission d'un photon dans l’état s—=2 et 


le passage de l’état intermédiaire à l’état final comporte l’absorption 
d’un photon dans l’état s—1; dans ce dernier cas 


W, = E, + RO: W, —= E} + ko, + ho. (2.6.12) 


Rappelons que la condition de conservation de l'énergie n’est ap- 
plicable qu'aux états initial et final. Elle n’est pas applicable à des 
transitions isolées par des états intermédiaires parce que ces der- 
niers sont virtuels. En d’autres termes, W, = W, mais W, = W, 
de même que W, -£ W,. 

Compte tenu des observations faites et en utilisant (2.6.11) et 
{2.6.12), on obtient pour %:, l'expression suivante: 


RON TGS CHAACAL (&i)en (MS) 
x = VNi(N:+1) 2 [RSR + ns]. (2.6.13) 


11 faut ensuite tenir compte du fait qu’en vertu de (2.4.8) et (2.4.10) 


&s, = ——— = — (pes) exp (ik,r). (2.6.14) 
‘Conformément à (2.6.7), posons ici exp (ik,r) = 1, après quoi l’élé- 
ment de matrice %x2:, aura pour expression : 


2xhies VN:(Na+1) (Na+1) (Pe-)2r (PE1)h1 (PE:)2n (Pes)h: 
4 V 0,0, mi 2 Er E,—Er+ñho; Fo J- (2.6.15) 


K24 —= 


‘Cette formule décrit tant la diffusion cohérente de la lumière que 
la diffusion Raman. 


Section efficace différentielle de diffusion de la lumière. En por- 
tant (2.6.3), (2.6.9) et (2.6.15) dans (2.6.1), on obtient l’expression 
suivante pour la probabilité différentielle de diffusion de la lumière, 
par unité de temps: 


es 


du = rique Ni(Na+1)| Ma de, (2.6.16) 


1 
Ma= (ee) be +7 D [EEE Er. Peu enr |, (2.6.17) 


To = €*/mc* = 2,8-10-15 m est un rayon classique de l’électron. 
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Pour calculer la section efficace différentielle du processus il 
faut diviser la probabilité dw de processus par la densité du flux 
de photons incidents qui est égale à V,c/V. En utilisant (2.6.16) 
on obtient pour la section efficace différentielle de diffusion de la 
lumière l'expression suivante: 


V 
do = do = rene (Wit 1) | Mas |? de. (2.6.18) 


La section efficace (2.6.18) se décompose en deux termes: 
la section efficace de diffusion stimulée 


do, =r =2N,| Mal d, (2.6.19) 
O1 
la section efficace de diffusion spontanée 
do,=r}— 2 | Ma |F d0. (2.6.20) 


L'élément de matrice WM;; er par la relation (2.6.17) peut 
être ramené, au moyen de transformations simples, bien que fasti- 
dieuses, à une forme plus symétrique (au cours de ces transformations 
les éléments de matrice (p);: doivent être exprimés par les éléments 
de matrice (r);, conformément à (2.5.21)): 


Mu= mous S [Eu Cu + Pa Enr |, (2.6.2) 


En portant (2.6.21) dans (2.6.18), on obtient: 


do =rimaei(ds +1] 3 [pu + een ] Fan 


us 


Il y a intérêt à indiquer une voie simple permettant d'obtenir 
le résultat (2.6.22). Dans le cas où le champ est homogène (ce qui 
correspond à l’approximation dipolaire appliquée ici, lorsque 
exp (ikr) = 1), l’hamiltonien d’interaction entre le rayonnement 
et l’électron peut s’écrire non pas sous la forme (2.4.6) mais sous 
une forme plus simple 


— dE, (2.6.23) 


d étant le moment dipolaire électrique de l’électron. En utilisant 
(1.1.12) et (2.4.7) on trouve 


h=sdA= + De d + A .)+ct (dat) ]. (2.6.24) 


Puisque l'hamiltonien (2.6.24) est linéaire par rapport aux opéra- 
teurs c, et c?, l’étude des processus à deux photons doit se faire à l’ap- 
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proximation du deuxième ordre de la méthode des perturbations. 

Cela signifie qu’on peut appliquer l’expression (2.6.13) dans laquelle 
1 ô 

a =— C 7 Ai) | (2.6.25) 

Pour obtenir + A, il faut multiplier (2.4.8) par —io, et poser 
exp (ik,r) = 1: 

2ncth 

Vo, ° 


s 
ôt 


Portons (2.6.26) dans (2.6.25) et introduisons le résultat ainsi obtenu 
dans (2.6.13). Il vient 


D de.)»x (d 
vu = 2 Vo (1) 3) [ Ée2n Com + 
R 


À, = — lO,es 


(2.6.26) 


(de;).n (des)r 
TEE, ro, à (2.6.27) 


Puis, l’expression de la probabilité de diffusion dw est déduite de la 
relation 
Vof dQ 


27 2 
dw= | %#es | Grec) - 


(2.6.28) 
Enfin, en divisant dw par N,c/V et en tenant compte du fait que 
d — —er, on obtient le résultat cherché (2.6.22) pour la section 
efficace différentielle de diffusion de la lumiere. 


Diffusion cohérente et diffusion Raman. Si , =, et, par con- 
séquent, ©, — &>, l'expression (2.6.18) donne la section efficace 
différentielle de diffusion cohérente de la lumière (formule dite de 
dispersion) : 


: | 1 (PCz)1r (Pe:)à 
do=r? (Na+1) cos 0 + — 2 [IR + 


(Pe1)18 (Pe-)n1 1 |? 
+ mer |ldo,  (2.6.29) 
où 6 est l'angle formé par les vecteurs de polarisation du rayonne- 
ment incident et du rayonnement diffusé. La diffusion cohérente 
est due aux contributions aussi bien des transitions directes que des 
transitions par des états intermédiaires. En appliquant le principe 
de correspondance, on peut obtenir à partir de (2.6.29) l’expression 
pour la section efficace classique de diffusion de la lumière. Dans 
le cas particulier où l’énergie du photon incident est très grande 
par rapport à l'énergie de liaison de l’électron, mais la condition 
À © a (a désigne les dimensions géométriques du système atomique) 
continue à être satisfaite, la relation (2.6.29) se trouve simplifiée 
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(puisque dans ce cas wi D E1 — E;): 
do = r3 (N:+ 1) cos? 0 dQ2. (2.6.30) 


Ce résultat correspond à la formule classique de diffusion de la 
lumière sur un électron libre. 

Si ÿ  Ÿ. et, par conséquent, w1 Æ w:, l'expression (2.6.18) 
donne la section efficace différentielle de diffusion Raman: 


Oe 1 (PE>)ox (PE1)r 
do =rà $e (Na +1) + 2 Era: 


+ (pe: )>r (PE>)# 1 | F dQ. (2.6.31) 


La contribution à la diffusion Raman n’est apportée que par des 
transitions par des états intermédiaires. La diffusion Raman est en 
principe un effet quantique ; elle n’a pas d’analogue dans la théorie 
classique de la diffusion de la lumière. 


2.7. Génération paramétrique de la lumière 
(processus cohérents à trois photons) 


La génération paramétrique de la lumière est décrite au premier 
ordre par les processus cohérents à trois photons; en étudiant ces 
processus il convient d'utiliser l’hamiltonien d'interaction h, à l'ap- 
proximation du troisième ordre de la méthode des perturbations. 
Soit un processus qui comporte l’absorption d’un photon dans l’état 
s = 1 (w1, k1, €) et l’émission de deux photons: l’un dans l’état 
s — 2 (52, ke, 2) et l’autre dans l’état s — 3 (w:, ks, e3). À ce 
processus correspond la transition dans le champ de rayonnement : 


{Nas No Na (Ni—1, No+1, Ns +1} 


Puisque le processus considéré est un processus cohérent et, par 
conséquent, l’état initial et l’état final de l’électron sont identiques 
(b,, énergie Æ:), la condition de conservation de l'énergie doit se 
déterminer complètement par les transitions dans le champ de rayon- 
nement 


ho; — Ro + RO 3. (2.7.1) 


Conformément à (2.3.38) et (2.4.24), mettons la probabilité diffé- 
rentielle de génération paramétrique de la lumière sous la forme 


* do. (2.7.2) 


27 
du =. > D Dan 
R nn 
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Dans cette expression 


Oyn — D D > VON (ar + VNs +1 (at)axl TV Ne (san + 


HV Nes +1 (aS)an) LV Ne (@sr)ni + V Ne +1 (anal X 
X (WW) (WW) (2.7.3) 


W, — E, + kw:. (2.7.4) 


Dans la somme triple (2.7.3) il faut conserver seulement six 
termes qui correspondent aux successions suivantes de processus 
à un seul photon passant par des états intermédiaires (y, désigne 
un photon dans l'état s = i): 

a) l’absorption de y, — l’émission de y, — l’émission de 3, 

b) l'absorption de y, — l'émission de y; — l'émission de y, 

c) l'émission de y. — l’absorption de y, — l'émission de 3, 

d) l’émission de y: — l’absorption de y, — l'émission de y», 

e) l'émission de y, — l’émission de y: — l’absorption de ;, 

f) l'émission de y; — l’émission de y, — l'absorption de :. 

La suite de processus a) est représentée dans (2.7.3) par le terme 


D = VNs+1 (ain V' Na + 1 (@)an V Ni(@ihnie (2.7.5) 
Dans cette suite: 


Dans ces conditions 


W, =E,, Wii =E, + ho. (2.7.6) 
La suite de processus b) est représentée dans (2.7.3) par le terme 
D = VNrt 1 (ain V Ns +1 (aS)an V'Ni(@ihnae  (2-7-7) 

Dans cette suite 
W, = | CES W, _—_. E} + hos. (2.7.8) 
La suite de processus c) est représentée dans (2.7.3) par le terme 
D — V Ns+1 (&s)an VAN: (&i)rn VNi+ 1 (&)n1- (2.7.9} 

Dans cette suite 
W, —= EE; + kw, + ho», W, = E} + Ro. (2.7.10) 
La suite de processus d) est représentée dans (2.7.3) par le terme 
DV N:+ 1 (a)ir V Ni (ain VNs+ 1 (anse (2.7.11) 

Dans cette suite 
W, = E, + ko: + hRw:, We = Eh + kw s. (2.7.12} 
La suite de processus e) est représentée dans (2.7.3) par le terme 
D = VN; (œs)in VNs +1 (at)an VN:+1(@)nse (27.13) 
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Dans cette suite 
Wa = En + ho; + ho, W, = Es + ho, + fo: + hios. (2.7.14) 
La suite de processus f) est représentée dans (2.7.3) par le terme 


D=V Ni (œs)sr V Ne + 1 (@3)an V Ns +1 (uns (2.7.15) 
Dans cette suite; 
W, = E, + ho + hos, Wi = E, + Roi + ho: + os. (2.7.16} 


On obtient finalement l'expression suivante pour l'élément de- 
matrice >> D: 
kon 


D D Din = VV Wi+ 1) (Ns+1) x 
RkR n 


(as )1n (GS )an (Gin 
X >» > Pere. Œ—Ent to) + 
R ñn 


de (GS )1r (GS )rn (Gihni " 
(E1— Er +h@; — ho) (E1—En+ho:) 

(a )1r (Girn (&É)n1 

PTE ER ho — hu) (E1— En hu) À 
(as)1n (Gi)hn (GS)n1 

TE Er ho, — ho) (E— En ho) À 
(CHITACHITACANT 

+ (E;,—Ep—h@s —h@s) (E, —En—Â@:) HS 
(i)1r (GS )hn (ÆS)n1 | 

(E1—E£En—h©:—h0s) (E1 —En—hos) J° 


Supposons qu'il y a deux flux de photons: l’un dans l’état s — Î 
(le rayonnement de pompage) et l’autre dans l’état s — 2 (le rayon- 
nement de signal) et que N, © N.,. Quant aux photons dans l’état 
s — 3, ils sont supposés initialement absents (VW, — 0). Dans cette 
hypothèse, la probabilité (2.7.2) peut s’écrire sous la forme 


do = Ni (N:+1| D 31... Vos 
RkR nn 


(2.7.17) 


540. (2.718) 


(27rc)° À 


Dans cette expression [...] sont les crochets figurant dans (2.7.17); 
d@. est l'intervalle d'angle solide dans les limites duquel est dirigée 
l'impulsion du photon y;:. L'expression (2.7.18) décrit la probabilité 
d’un processus au cours duquel l’interaction entre l’électron et deux 
rayonnements (un rayonnement intense de pompage N, et un rayon- 
nement faible de signal W.) a pour effet une émission de rayonnement 
de pulsation &ws — &1 — w4. La probabilité de ce processus (dw — N,) 
est d'autant plus grande que l'intensité du rayonnement de pompage. 
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<st plus élevée. Quant au rayonnement de signal, il peut être relati- 
vement faible (dw — (N, + 1)); la présence de ce rayonnement 
n'est importante que du point de vue de la « régulation » du proces- 
sus (la présence de photons de pulsation w, aura pour effet l'émission 
de photons de pulsation &3 = &@1 — 2). 

og Par analogie avec la génération paramétrique de la lumière 
on peut examiner d’autres processus cohérents (ou incohérents) à trois 
photons et en particulier les processus de génération du deuxième 
harmonique. 


2.8. Interaction entre le rayonnement 
et les électrons libres 


Envisageons un système constitué de gaz d’électrons libres et de 
photons. Un tel système est le siège de deux processus principaux dus 
à l'interaction entre le rayonnement et les électrons: la diffusion 
de la lumière sur un électron libre (effet Compton) et l’émission et 
l'absorption de lumière par l’électron qui se déplace avec une accé- 
lération grâce à son interaction avec d’autres électrons (effet de 
ralentissement). Il va sans dire que dans ce système auront égale- 
ment lieu des collisions non radiatives entre les électrons. 


Effet Compton stimulé. Avant l’apparition de sources susceptibles 
de produire un rayonnement optique cohérent, suffisamment inten- 
se, comme les lasers, on étudiait l'effet Compton ordinaire (sponta- 
né) qui était considéré comme un mécanisme possible de l'absorption 
du rayonnement optique par le constituant électronique du plasma. 
Dans ce cas, le coefficient linéaire efficace d'absorption % était 
évalué par la relation suivante: 


x = rinAe/ho, (2.8.1) 


dans laquelle r est le nombre d'électrons par unité de volume, Ae 
l'énergie moyenne transmise à l’électron dans un acte élémentaire 
de diffusion, w la pulsation du rayonnement. Si ko D AT, (T, étant 
la température du gaz électronique), on a Ae & (kw)*/mc* > 0; 
si au contraire fo & kT,, on a Ae 0, et | Ae | = hokT,/mc*. 
Dans le dernier cas, le gaz électronique ne « s’échauñffe » pas, au 
contraire, il « se refroidit » (on dit qu'il y a l'effet Compton inverse). 
Les évaluations montrent que le coefficient % est très faible (1076 à 
10? cm!) même pour des densités électroniques suffisamment 
élevées (n & 10°! cm“). 

Lorsqu'on utilise des faisceaux de lumière provenant du laser, 
le rôle de l'effet Compton devient plus grand et c’est l’effet Compton 
stimulé qui offre le plus grand intérêt et non pas l’effet spontané. 
L'effet Compton stimulé devient prépondérant pour une intensité 
J, suffisamment grande du rayonnement incident (plus Z, est grand. 
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plus élevée est l'intensité Z, du rayonnement secondaire, c’est-à-dire 
du rayonnement diffusé, qui stimule des transitions forcées). 

La probabilité d’une diffusion Compton qui conduit à l’absorp- 
tion d’un photon d’impulsion *k, et l’émission d’un photon d’impul- 
sion *k, peut être représentée sous la forme 


dw = cnN, (N, + 1) do (2.8.2) 
N, et V, étant les nombres d’occupation pour les états des photons 


ayant respectivement les impulsions *k, et *k, ; la section efficace do 
est donnée par la formule de Thomson 


do= À (1 + cos? 8) dO, (2.8.3) 


où 6 est l’angle de diffusion. L'expression (2.8.2) se décompose en 
deux termes: 
la probabilité de l’effet Compton spontané 


dw, = cnN, do, (2.8.4) 
la probabilité de l’effet Compton stimulé 
dw, = cnN,N, do. (2.8.5) 


L'effet Compton stimulé peut être utilisé pour assurer une absorp- 
tion suffisamment effective du rayonnement optique par les électrons 
du plasma. Dans ce dernier cas, le coefficient d’absorption %, est 
évalué par la relation 


Xi = rinl14Q/mo?Aw (2.8.6) 


dans laquelle AQ et Aw sont respectivement l'intervalle d’angle 
solide et celui de pulsation du rayonnement optique (rappelons que 
1, = choNAw/V). L’accroissement d'énergie de l’électron par unité 
de temps dû à l’effet Compton stimulé peut facilement être déterminé 
à partir de (2.8.6): 


= {1l1ln & rTAQ/mo’Ao. (2.8.7) 


On peut appliquer cette relation pour évaluer l’échauffement du 
constituant électronique du plasma par le rayonnement optique. 
Lorsque le rayonnement traverse un gaz électronique, il se produit 
un déplacement vers le rouge du spectre du rayonnement qui est 
défini par la relation 


0/0 = %1L, (2.8.8) 


où ZL est l'épaisseur de la couche du plasma. 

._ L'effet Compton stimulé peut être utilisé non seulement pour 
l’ absorption mais aussi pour une amplification de rayonnement 
optique à condition que soit assurée une compétition favorable aux 
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processus stimulés (voir à ce propos $ 2.1). Si f (Æ) est la fonction 
de distribution des électrons par énergies, cette compétition favorable 
doit avoir lieu à la condition 


d 
0 (2.8.9) 


qui correspond à la condition d'inversion de population que nous 
avons examinée au $ 2.1. La possibilité d'amplification la plus 
intéressante offerte par l’effet Compton stimulé est liée à l’utilisation 
de la diffusion vers l'arrière (l’angle de diffusion est égal à 180°) 
sur des électrons relativistes. Dans ce cas, le coefficient linéaire 
d'amplification %. est évalué comme suit: 


df m°c$ 

Xe Sri GE : (2.8.10) 
Dans ces conditions il se produit un changement considérable de 
fréquence du rayonnement ; si w, est la pulsation du rayonnement 
incident, la pulsation w. du rayonnement amplifié (diffusé) est 
donnée par 


we = 4w3 (E/mc°}. (2.8.11) 


Soulignons que: 1) la pulsation w. dépend de Æ et on peut donc 
la faire varier de façon continue en faisant varier l’énergie de l’élec- 
tron; 2) w. > w:, puisque pour un électron relativiste £ © mc*. 
Soit un faisceau d'électrons obéissant à la distribution gaussienne 
(E, est l'énergie du maximum, A la largeur). Si Æ, — 10 MeV, 
AE, = 107, n = 10? cm”, w, — 10% Hz, 7, = 3.109 W/cm*, le 
gain d'amplification maximal se trouve égal à 0,3 cm'!. Dans ce 
cas, la pulsation w., du rayonnement amplifié est de 1,6 -101:% Hz. 


Un cas particulier de l'effet Compton stimulé est la diffusion des électrons 
dans le champ d’une onde lumineuse stationnaire de forte intensité (connue 
sous le nom d effet de Se er à Au premier ordre de cet effet, il se pro- 
duit l’absorption d'un photon d'impulsion #k et l'émission stimulée d’un photon 
d'impulsion —*k avec une diffusion correspondante de l’électron. Un tel pro- 
cessus peut être interprété comme la diffraction des électrons sur une structure 
périodique particulière formée par l'onde lumineuse stationnaire. 


Effet de ralentissement stimulé. Lorsqu'un électron se déplace 
dans le champ d’un autre électron (ainsi que dans le champ d’un 
ion, d’un atome ou d’un noyau), il subit un ralentissement et il 
y a donc émission de rayonnement. C’est un processus spontané. 
Mais ce sont les phénomènes se produisant lors du ralentissement 
ou de l’accélération de l’électron en présence d’un rayonnement auxi- 
liaire (Z,, w.) qui offrent le plus grand intérêt. Dans ce cas, on obser- 
ve des processus stimulés : l’absorption et l'émission stimulée de 
rayonnement de pulsation-w.. Ces processus constituent l’essentiel 
de l’effet de ralentissement stimulé. Observons que l'effet de ralen- 
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tissement stimulé peut faire intervenir tant un seul photon que 
plusieurs photons. 

Le coefficient linéaire de l'absorption due à l'effet de ralentisse- 
ment stimulé est évalué par la relation suivante: 


= ee ((Oa —Oir) V)- (2.8.12) 


Dans cette relation, », est la densité des centres de diffusion dont 
le champ provoque le freinage des électrons, v la vitesse de l’élec- 
tron, O4 et OC; sont les sections efficaces respectivement de l’absorp- 
tion et de l’émission stimulée d’un photon d'énergie Âw, en présence 
d'un rayonnement d'intensité Z,; (...) désigne une moyenne sur la 
distribution des vitesses électroniques. Si les électrons sont freinés 
par suite des collisions électroniques, le facteur nn, figurant dans 
l'expression (2.8.12) doit être évidemment remplacé par le facteur n°. 
Suivant la compétition des processus stimulés, le coefficient % peut 
prendre soit une valeur positive (absorption de rayonnement) soit 
une valeur négative (amplification de rayonnement). 

Remarquons qu’en comparant l’effet de ralentissement stimulé 
avec l'effet Compton stimulé on s'aperçoit que ce dernier semble 
être plus intéressant parce qu'il devient prépondérant pour des 
intensités de rayonnement suffisamment grandes. Pourtant, l’effet 
de ralentissement stimulé peut jouer un rôle important dans un 
plasma relativement dense puisque pour cet effet y — n°, alors que 
pour l'effet Compton y — n. 


Différences entre les processus d’interaction du rayonnement avec 
des électrons liés et ceux avec des électrons libres. Lorsqu'on passe 
des électrons liés aux électrons libres, toutes les conclusions fonda- 
mentales de la théorie restent valables: en particulier, on doit tou- 
jours utiliser l’hamiltonien d'interaction (2.4.6), les éléments de 
matrice (2.4.24) et (2.4.25), les approximations correspondantes 
de la méthode des perturbations [les expressions (2.3.29), (2.3.37), 
(2.3.38)], etc. Toutefois, on constate aussi des différences de prin- 
cipe. 

Tout d’abord, si l’on considérait auparavant les transitions 
électroniques entre les états liés, on considère maintenant les transi- 
tions dans un spectre continu qu’on appelle transitions libres-libres. 
Indiquons trois traits caractéristiques de ces transitions. Première- 
ment, il devient possible de faire varier continuellement l'énergie 
de l’électron et par conséquent l'énergie du photon; autrement dit, 
en utilisant les transitions libres-libres, l’expérimentateur peut 
faire varier de façon continue la fréquence du rayonnement optique 
absorbé ou émis. Deuxièmement, le calcul des éléments de matrice 
des électrons se trouve considérablement simplifié parce que la 
forme des fonctions d'onde des électrons libres est bien connue. 


g* 
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Troisièmement, le rôle des lois de conservation devient plus impor- 
tant, parce que le déroulement des processus est maintenant déter- 
miné non seulement par la condition de conservation de l'énergie 
mais aussi par celle de conservation de l'impulsion. 

Analysons de plus près cette dernière circonstance. Supposons 
qu’on considère le processus d’absorption à un seul photon. Suppo- 
sons que l’état initial du système est défini par les quantités NW,, 
p. (où W, est le nombre de photons d’impulsion #%k, et p, l'impulsion 
de l’électron) et l’état final par les quantités N, — 1, p.. La condi- 
tion de conservation de l’énergie et celle de l’impulsion sont dans 
ce cas de la forme 


hkic+ p/2m= p!/2m, 
RS ne à | (2.813) 


fiky + pi =Pe. 


Il n’est pas difficile de se convaincre que le système (2.8.13) est un 
système incompatible. Cela signifie que l’absorption à un seul pho- 
ton ou l'émission à un seul photon lors de l'interaction avec un 
électron libre est interdite par les lois de conservation de l’énergie 
et de l'impulsion. Pour pouvoir réaliser les processus à un seul 
photon, il faut disposer soit d’un électron lié, soit d’un électron en 
interaction avec une autre particule. En ce qui concerne les processus 
à deux photons mettant en jeu un électron libre, les lois de conser- 
vation les permettent ; de plus, les lois de conservation déterminent 
sous plusieurs rapports l'allure de ces processus. C'est ainsi, par 
exemple, qu’en appliquant les seules lois de conservation de l’éner- 
gie et de l’impulsion on peut déterminer la variation de la longueur 
d’onde du photon dans l’effet Compton pour un angle de diffusion 86 
donné : 
AA = 4nh sin? (60/2)/me. 


TROISIÈME CHAPITRE 


QUELQUES QUESTIONS 
DE PHYSIQUE DE LA MATIÈRE 
DANS L’ÉLECTRONIQUE QUANTIQUE 


3.1. Niveaux d’énergie des atomes et des molécules 


Remarques générales sur les états énergétiques et le caractère de 
la dynamique atomique. La structure des états énergétiques est 
déterminée par le caractère du mouvement des particules de la 
matière, c'est-à-dire par le caractère de sa dynamique atomique. 

Dans le cas d’un gaz d’atomes libres on peut distinguer deux 
types de mouvement : le mouvement de translation des atomes et 
le mouvement des électrons dans l’atome. L'énergie du mouvement 
de translation varie continuellement. Quant à l'énergie du mouve- 
ment des électrons, elle est quantifiée ; il en résulte un système de 
niveaux énergétiques de l’atome. 

Dans le cas d’un gaz formé de molécules libres on peut distin- 
guer quatre types de mouvement : le mouvement de translation des 
molécules, les rotations des molécules, les vibrations des atomes 
dans la molécule, le mouvement des électrons dans la molécule. 
L'énergie des trois derniers types de mouvements est quantifiée 
et le système de niveaux énergétiques de la molécule est donc assez 
compliqué. La base de ce système est constituée par les niveaux dus 
au mouvement des électrons (termes électroniques de la molécule); 
les distances entre ces niveaux sont égales à environ 1 eV. Au système 
de niveaux électroniques se superpose un système plus fin de niveaux 
vibrationnels avec des espacements de l’ordre de 0,1 eV et'de niveaux 
rotationnels avec des espacements de l’ordre de 10-° eV et {[ moins. 
Les espacements des niveaux rotationnels sont d'autant plus faibles 
que le nombre d’atomes dans la molécule est plus grand. 

En étudiant la dynamique des atomes dans les corps solides, 
on distingue dans le cas général les mouvements collectifs et les 
mouvements individuels. Les mouvements collectifs sont excités 
dans le réseau cristallin régulier que forment les atomes (ions, molé- 
cules) du cristal. Les mouvements collectifs se propagent dans le 
réseau de sorte que chacun d'eux met en jeu un grand nombre de 
particules à la fois. Les mouvements individuels sont caractéristi- 
ques des particules qui n’entrent pas dans la structure; du réseau 
régulier. Ces particules, qui sont relativement peu nombreuses, 
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constituent des impuretés et, en général, les divers défauts (imper- 
fections) du réseau cristallin. Les mouvements collectifs l’emportent 
d'autant plus sur les mouvements individuels que le cristal est plus 
parfait, c'est-à-dire que le nombre de défauts et d’imperfections 
qu’il comporte est plus petit. 

Sur le plan énergétique, les mouvements collectifs sont caracté- 
risés par des bandes de valeurs permises des énergies, c'est-à-dire 
par des bandes d'énergie permises. Les bandes d’énergie permises 
sont séparées par des bandes de valeurs interdites des énergies appe- 
lées bandes interdites. La présence de mouvements individuels peut 
faire apparaître, dans les bandes interdites, des niveaux énergétiques 
spatialement localisés (niveaux d’impuretés). Dans le cas général, 
la structure énergétique d’un cristal est assez complexe; elle repré- 
sente une combinaison de bandes d'énergie et de niveaux énergéti- 
ques. 


Etats de l’électron dans l’atome. L'hamiltonien d’un atome peut 
s’écrire sous la forme 


H = > pt/2m+U, (3.1.1) 
où 
U= —Y Zetfr;+ S Y e7/2r;.. (3.1.2) 
i ir) 


Dans ces expressions, Ze est la charge du noyau, p; l'opérateur 
impulsion du i-ième électron, r; la distance du i-ième électron au 
noyau, r;, la distance entre les i-ième et j-ième électrons. 

Supposons que l'opérateur d'énergie potentielle U puisse être 
représenté sous la forme 


U = SV (ri). (3.1.3) 


Dans ce cas, l’hamiltonien AH se décompose en une somme de termes 


correspondant à des électrons distincts (H = >'H;) dont chacun 
se déplace dans le champ V(r;). Autrement dit, l’approximation (3.1.3) 
permet de réduire le problème à plusieurs électrons au problème 
à un seul électron et de parler des états dans l’atome d'un électron 
pris séparément. 

Comme il a été dit au $ 2.5, l’état de l’électron dans l’atome est 
défini par les nombres quantiques n, !, m et ©. Le nombre quantique 
orbital { détermine le moment angulaire M de l’électron par rapport 
au noyau (en mécanique quantique, au lieu de « moment angulaire 
de l'impulsion » il est convenu de dire tout simplement « moment 
angulaire »): M° = fl (1 + 1). Lorsque le nombre quantique prin- 
cipal x est donné, le nombre quantique orbital peut prendre »r va- 
leurs : ! = 0, 1, ..., nr — 1. On convient d'appeler « électrons s » 
les électrons avec ! = 0, « électrons p » les électrons avec L = 1, 
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« électrons d » les électrons avec Z = 2, « électrons jf » les électrons 
avec L = 3, « électrons g » les électrons avec ! = 4 et « électrons h», 
les électrons avec { = 5, etc. Le nombre quantique magnétique m 
détermine la projection Af. du moment angulaire de l’électron sur 
une certaine direction: M. = him. Le nombre de ces projections 
est fini; les projections diffèrent entre elles par la quantité À. Il en 
découle que pour / donné, le nombre m peut prendre 2/+ 1 valeurs: 

= —{|, —l+1,..., [— M1, L. Enfin, le nombre quantique de 
spin © détermine la projection du spin de l’électron; ces projections 
sont au nombre de deux seulement: o = —1/2, o = 1/2. Les 
nombres quantiques 7, L, m correspondent aux trois degrés de liberté 
classiques de l’électron (mouvement orbital de l’électron) ; le nombre 
quantique de spin © correspond à un degré de liberté complémentaire, 
c'est-à-dire au quatrième degré de liberté de l’électron. Ce dernier 
degré de liberté est de nature quantique; il répond à un mouvement 
interne (mouvement de spin) de la particule qui n’a point d’ana- 
logue en mécanique classique et qui ne peut être comparé que d’une 
manière assez conventionnelle au mouvement de rotation d’une 
particule classique sur elle-même. 


Atomes hydrogénoïdes. On appelle ainsi les atomes à un électron 
de valence (lithium, sodium, potassium, etc.). Cet électron est 
animé d’un mouvement dans le champ du noyau et des autres élec- 
trons qui forment une couche électronique compacte (reste atomique) 
caractéristique des gaz inertes. On peut admettre que l’électron de 
valence est sans effet sur les électrons de la couche électronique 
compacte ; dans ce cas, on aboutit au problème du mouvement d’un 
seul électron dans le champ coulombien, c’est-à-dire, de fait, au 
problème du mouvement de l’électron dans l'atome d'hydrogène. 
Ainsi, les atomes hydrogénoïdes représentent un cas où l’approxi- 
mation (3.1.3) se trouve bien justifiée. Dans ces conditions, il suffit 
de conserver dans la somme (3.1.3) un seul terme répondant à l’élec- 
tron de valence et d'utiliser pour cet électron le potentiel coulombien 
blindé. 

Les états énergétiques d’un atome hydrogénoïde sont représentés 
par les niveaux d'énergie de l’électron de valence. Ils sont décrits 
par la relation 


E, = —Z°met/2h!n?. (3.1.4) 


Pour r7 = 1 on obtient le niveau énergétique fondamental. L'énergie 
égale à Z?met/2h° = Z? 13,6 eV est l'énergie d’ionisation de l'atome. 


Dégénérescence des niveaux. Levée de dégénérescence. Suivant 
(3.1.4), l’énergie d’un atome hydrogénoïde n'est déterminée que 
par le nombre quantique principal n. Il s'ensuit qu’au niveau FE, 
doivent correspondre plusieurs états de l’électron qui se distinguent 
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entre eux par les nombres quantiques !, m, ©. Désignons par g, 
le nombre de ces états. Il est facile d'établir que 


n—1 
8n=2 > (21+1)=92n?. (3.1.5) 
l=0 


Il est convenu de dire que le niveau £E, est dégénéré. La quantité g, 
est appelée multiplicité ou facteur de dégénérescence de l’état donné. 
Conformément à (3.1.5), le facteur de dégénérescence est égal à deux 
pour le niveau fondamental d’un atome hydrogénoïde, à huit pour 
le premier niveau (n = 2), etc. 

En règle générale, la dégénérescence des niveaux énergétiques 
est liée à la symétrie du système atomique. C’est ainsi par exemple 
que la symétrie sphérique des champs intra-atomiques a pour effet 
de produire une dégénérescence suivant les nombres quantiques m 
et o : l'énergie de l’atome ne dépend pas de l'orientation des moments 
angulaires orbital et de spin de l’électron. On considère d'ordinaire 
la dégénérescence en nombre quantique / comme « accidentelle », 
liée aux particularités de l'interaction coulombienne; les états 
énergétiques de l’électron soumis à l’action des champs non coulom- 
biens dépendent non seulement de #7, mais aussi de L. 

Les divers champs de forces (tant extérieurs qu’intérieurs) peu- 
vent réduire le degré de symétrie d’un système. C’est ainsi par exem- 
ple que l’application d’un champ électrique extérieur fait apparaître 
une direction physiquement déterminée de sorte que la symétrie 
sphérique disparaît pour être remplacée par une symétrie cylindrique. 
Cette réduction de la symétrie du système a pour effet de lever (par- 
tiellement ou totalement) la dégénérescence des niveaux. Ceci se 
manifeste par la fission des niveaux énergétiques initiaux, c’est-à- 
dire par leur transformation en des ensembles de nouveaux niveaux 
qui sont moins dégénérés. La décomposition des niveaux énergétiques 
est connue sous le nom d'effet Stark lorsqu’elle se produit sous l’ac- 
tion d’un champ électrique extérieur et sous le nom d'effet Zeeman, 
lorsqu'elle est due à l’action d’un champ magnétique extérieur. 


Etats énergétiques de l’atome (termes atomiques). Dans le cas 
général, l’atome doit être considéré comme un système corpusculaire 
caractérisé par un certain ensemble des niveaux énergétiques Æ,5, 
où ZL et S sont respectivement le nombre quantique orbital et le 
nombre quantique de spin de l’atome; ils décrivent respectivement 
le moment angulaire orbital et le moment angulaire de spin de l’ato- 
me. Les niveaux énergétiques de l’atome sont dégénérés avec une 
multiplicité (2L + 1) (2S + 1). L'’interaction entre les moments 
angulaires orbital et de spin de l’atome (dite interaction spin-orbite) 
a pour effet de lever partiellement la dégénérescence de sorte que 
le niveau d'énergie se décompose en plusieurs sous-niveaux; on 
convient d’anpeler multiplet l’ensemble de ces sous-niveaux. Pour 
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caractériser les différents sous-niveaux du multiplet on utilise un 
nombre quantique J qui correspond au moment total de l’atome 
(My = Mz + Ms). Si SL, le nombre J peut prendre les valeurs 
suivantes: L+S,L+S—1, L+S—92,..., L—S;: au total 
2S +1 valeurs. Le facteur de 


dégénérescence de chacun des Je5 (D 5 
sous-niveaux du multiplet est cs: 
égal à 2J + 1. ya 9 
La figure 3.1 montre, à titre sn © “À 
d'exemple, le multiplet obtenu 
à partir d’un niveau avec L = 3 nn 7 F 
et S = 2; les chiffres entre paren- (35) | 
thèses indiquent la multiplicité 222 D 2 
de dégénérescence du niveau ini- 
tial et de chaque sous-niveau J=1 (D 5 
du multiplet. d 
Les sous-niveaux des muilti- Fig. 34 


plets sont généralement appelés 

termes atomiques. Indiquons les 

notations adoptées pour les termes atomiques. Les valeurs du nom- 
bre quantique orbital L sont désignées par les lettres : S (si L = O), 
P(L=1), D(L=2), F(L=3),G(L = 4), H(L =5), etc. En 
haut, à gauche de la lettre, on met la quantité 2S + 1 appelée mul- 
tiplicité du terme et en bas, à droite, le nombre J 


#S#1(S, P, D, ...)y. 


Par exemple, la notation *P;,2 se réfère à un terme atomique avec 
L = 1, S = 1/2 et J = 1/2. Les notations des termes atomiques 
sont également données sur la figure 3.1. 


Configurations électroniques et termes atomiques. L'’interaction 
électrostatique des électrons est généralement beaucoup plus forte 
que leur interaction magnétique. Dans ces conditions, on peut appli- 
quer l’approximation dite de Russel et Sounders : le moment de spin 
et le moment orbital de l'atome peuvent être considérés comme des 
sommes respectives des moments de spin et des moments orbitaux 
des électrons : 


S= 28, L— ls. (3.1.6) 


#[ 


Remarquons que s; = 1/2; quant à la valeur de S elle dépend forte- 
ment de l'orientation mutuelle des spins des électrons. 

Pour pouvoir décrire complètement l’état d’un atome à l’appro- 
ximation de Russel et Sounders, il est nécessaire d'indiquer les 
nombres L, S, J pour l’ensemble de l’atome et les nombres n et L 
pour les électrons de cet atome, autrement dit, il faut définir l’en- 
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semble des états de tous ses électrons ou la configuration électro- 
nique. 

Examinons à titre d'exemple la configuration électronique 1s52sp°. 
Cette configuration comprend quatre électrons caractérisés par les 
nombres quantiques suivants: 1) r=1,1=0; 2) nr —=2,l=0; 
3)n=2,l1=1;4)n = 2,1 = 1. L'exposant indique ici le nombre 
d'électrons dont les » sont identiques et les Z sont identiques. 


ê L l L 
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152pJp 6, G 
ô/ O2 3 7 Ÿp À 


2 
l €2 | 
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Fig. 3.2 Fig. 3.3 


Faisons quelques observations au sujet des relations qui existent 
entre les configurations électroniques et les termes atomiques. 
Premièrement, un terme donné peut être réalisé par différentes 
configurations électroniques. C’est ainsi par exemple que le terme 
2Ds,, est possible en particulier pour les configurations 1s2p3p et 
1s2p°, comme on le voit sur la figure 3.2. Deuxièmement, pour une 
configuration donnée, plusieurs termes différents sont possibles. 
Par exemple, la configuration 1s2p aboutit notamment aux termes 
3P,, SP:, :P,, ce qui est visible sur la figure 3.3. Le nombre de termes 
possibles diminue lorsqu'on utilise des configurations où les élec- 
trons ont les mêmes nr et les mêmes /!, parce que le principe de Pauli 
exige que ces électrons possèdent des projections différentes soit 
du moment orbital soit du moment de spin. On peut montrer par 
exemple que la configuration 2p3p admet 6 termes: !S, °S, !P, SP, 
1), $D, alors que la configuration 2p° n’en admet que trois: !S, SP, 
1D. Il s'ensuit en particulier que lorsqu'on « ameublit » une con- 
figuration électronique, le nombre de termes possibles augmente. 
Autrement dit, le système de niveaux d’un atome excité est notable- 
ment plus riche que celui d’un atome non excité. 

On dit que l’ensemble des électrons qui remplissent tous les 
états possibles de nombres n» et ! donnés est une « couche ni complé- 
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te ». Cet ensemble comporte 2 (21 + 1) électrons; les électrons de 
l’ensemble se distinguent entre eux par les nombres quantiques m 
et o. En partant de (3.1.6) nous arrivons à la conclusion que dans 
une couche complète tous les moments de spin et tous les moments 
orbitaux des électrons sont compensés de sorte que $ = 0 et L = C. 
Cela signifie que les configurations électroniques répondant à des 
couches complètes n’admettent qu’un seul terme atomique: ?S,. 
Exemples de couches complètes : 


45°, 2s°, 2pf, 3dM, etc. 2 
Dans ce qui suit nous consi- 5 dl F4 
dérons les états fondamentaux 25? 2p5 
(non excités) des atomes. Dans 7 T7 di 
ce cas, on peut indiquer l’ordre J5 Jp Ja 
dans out sont Rene: les TS ad 
états électroniques, d’un atome 45?  4p5 44"  4r" 
à l’autre, au fur et à mesure que 2 TT pd : 


s'accroît. Cet ordre d'occupation 
des états est schématisé sur la 
figure 3.4 où il faut suivre le sens 
des flèches en passant des flèches 
supérieures aux flèches intérieu- 
res. Comme le montre cette fi- 
gure, après avoir rempli la couche 3p par exemple les électrons 
occupent d’abord la couche 4s et ce n’est qu'ensuite qu'ils com- 
mencent à remplir la couche 3d. Îl en résulte la formation d’un 
groupe de métaux appelés métaux de transition. Ces métaux ont 
une propriété commune: leurs couches d ne sont occupées qu’en 
partie et pour cette raison leur moment magnétique est relative- 
ment élevé. 

Les atomes (ions) à couches internes incomplètes présentent un 
grand intérêt pour l'électronique quantique (voir $ 4.6). Indiquons 
les métaux de transition de la famille du fer (la couche 3d est incom- 
plète ; elle est « interne » par rapport à la couche 4s), les métaux 
de transition de la famille du palladium (couche 44 incomplète), 
les terres rares (couche 4f incomplète) et les transuraniens (les cou- 


ches 5f et 64 sont incomplètes). A 4 :! 


F- 
f 
le numéro atomique de l'élément J5 5p$ Sd Sf 
4 PRE dd 
dd 


Fig. 3.4 


Termes électroniques d’une molécule biatomique. Représentons 
l'énergie de la molécule sous la forme d’une somme: 


E=E+E+E+... (3.1.7) 


dans laquelle £Æ° est l'énergie des mouvements électroniques, E* 


l’énergie des vibrations des atomes dans la molécule et E° l'énergie 
de rotation de la molécule. La somme (3.1.7) peut comporter des 
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termes qui reflètent l'interaction entre les différents types de mouve- 
ment, par exemple un terme de rotation-vibration. 

En première approximation, conservons dans la somme (3.1.7) 
seulement le terme Æ° qui détermine les termes électroniques de 
la molécule. Remarquons qu’à la différence des termes atomiques 
qui sont des nombres, les termes électroniques de la molécule sont 
des fonctions de la distance entre les noyaux : E° = E* (r). Le com- 
portement qualitative de ces fonctions est montré sur la figure 3.5, 
où £, est l’énergie totale d’une paire d’atomes qui entrent en inte- 
raction. L'examen de cette figure montre : 1) que lors de la forma- 
tion de la molécule, au cours du 
rapprochement progressif des ato- 
mes, les niveaux d'énergie se décom- 
posent; cela s'explique par une ré- 
duction de la symétrie du système : 
la symétrie sphérique de l’atome 
est remplacée par une symétrie 
axiale de la molécule, de sorte qu'on 
peut parler ici de l’effet Stark, 
c’est-à-dire de la décomposition des 
niveaux sous l'effet d’un champ 
électrique de la molécule; 2) que 
certains états Æ° (r) ne présentent 
pas de minimum (courbes 3 et 4 
de la figure) ; dans ces états, la mo- 

Fig. 3.5 lécule n'est pas réalisée. L'énergie 

minimale Æ, est obtenue sur la 

courbe 7, pour laquelle r, est la distance d’équilibre entre les 
atomes (ou plus exactement, entre les noyaux) dans la molécule. 

Les termes électroniques d’une molécule biatomique sont caracté- 
risés par le nombre quantique À qui correspond à la valeur absolue 
de la projection du moment sur l’axe de la molécule ; ces termes sont 
désignés par les lettres Z (si À = 0), IT (A = 1), A (A = 2), etc. 
Si l’on néglige l'interaction spin-orbite, le nombre quantique de 
spin $ garde son sens, puisque lors du processus de formation de la 
molécule ce ne sont pas les mouvements de spin mais les mouvements 
orbitaux qui changent. 

Indiquons à titre d'exemple quelques termes électroniques de la 
molécule : SZ est l’état de À = 0, S = 1, le facteur de dégénérescen- 
ce 2S + 1 = 3; SIT est l’état de À = 1, S = 1, le facteur de dégéné- 
rescence 2 (28 + 1) = 6. L'apparition du facteur 2 dans le dernier 
facteur de dégénérescence s'explique par la dégénérescence par rap- 
port à deux directions le long de l’axe de la molécule puisqu'on sup- 
pose ici que la molécule est formée par une paire d’atomes identi- 
ques. Si les atomes de la molécule sont différents, cette dégénéres- 
cence est levée. 
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Structures vibrationnelle et rotationnelle des termes d’une molé- 
cule biatomique. A l’approximation harmonique, l'énergie du mou- 
vement de vibration d’une molécule biatomique a pour expression 


E" = hons (v + 1/2), (3.1.8) 


où v = 0, 1, 2, .… est le nombre quantique de vibration, œ4s 
la pulsation des vibrations pour un état déterminé par les nombres 
quantiques À, 

La figure 3.6 représente l’un Fe 
des termes électroniques ES (r); | 
son énergie correspondant à la 
distance d'équilibre entre les 
noyaux est désignée par £,. Sur la 
même figure est représenté un 
système de niveaux vibrationnels 
répondant aux vibrations dans 
le «puits de potentiel», que 
comporte la courbe de E°® (r). 
Au voisinage du minimum de la 
courbe, les vibrations sont har- F{ 

: () 
moniques (la courbe affecte la 
forme d’une parabole) et l’éner- 
gie des niveaux de vibration 
satisfait à la relation (3.1.8). Fig. 3.6 
Pourtant, au fur et à mesure que 
leur énergie augmente, les vibrations deviennent de plus en plus 
anharmoniques et, finalement, les distances entre les niveaux vibra- 
tionnels deviennent de plus en plus petites. Pour £° — E4 + ñwas/2, 
la molécule se dissocie (Æ4 désigne ici l'énergie de dissociation de 
la molécule pour l’état A, S). 

L'énergie du mouvement de rotation d'une molécule biatomique 
s'exprime par 


E"=(A%/2Las) j (j +1), (3.1.9) 


où }ÿ = 0, 1, 2, ... est le nombre quantique de rotation, Las 

le moment d’ inertie du rotateur pour l'état A, ?S (Las = ris, 

où ras est la distance d'équilibre entre les noyaux de la molécule, 
u la masse réduite des noyaux). Le facteur 


AE"=h2/2Lys (3.1.10) 


est dit constante de rotation; il caractérise la distance entre les 
niveaux rotationnels inférieurs. Remarquons que les niveaux du 
rotateur sont 2j + 1 fois dégénérés. 

Compte tenu de tous les types de mouvements, un niveau énergé- 
tique distinct de la molécule est déterminé par quatre nombres 
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quantiques : À, S, v, j. Le facteur de dégénérescence du niveau 
Ensej est égal à (25 + 1) (2j + 1). Conformément aux relations 


y=2 


(3.1.7) à (3.1.9), l'énergie du niveau a 


(24) pour expression 


_ 73) 


(2.2 
La ) 
— (20) 


E 1s0j = Es + hos (v+—) + 


RE .,. 
= 1). 3.1.11 
Forrs) (+1) ( ) 
Evaluons le rapport A£'/ko. En con- 
sidérant l'oscillateur d’une façon classi- 
que, écrivons Âo & hi V n/M,où nest le 
coefficient de couplage et M la masse 
du noyau. La quantité n peut être éva- 
luée à partir de la condition £" & nr;, 
où £” est l'énergie liée au mouvement de 


V=1 : à 
l’électron périphérique. Cette énergie est 


aussi définie par la relation £”Æ h£/mr;, 
m étant la masse de l’électron. On a donc 
ho = h%/r3 V Mm. Puisque AE"&h?/Mri, 
on en déduit l'évaluation cherchée : 


AE'/to = V mM &1072. (3.1.12) 


En posant r, = 1078 cm, M = 10* m, 
on trouve # wo Æ 0,1 eV. En portant ce 
résultat dans (3.1.12) on obtient AE',S 
= 10 eV. Ainsi, le spectre énergétique 
de la molécule, défini par la relation 
(3.1.11), représente une structure de termes électroniques à laquelle 
est superposée une structure fine de niveaux vibrationnels. La figu- 
re 3.7 représente une sous-structure de vibration-rotation caracté- 
ristique de l’un des termes électroniques de la molécule; le premier 
chiffre mis entre parenthèses indique le nombre quantique de vibra- 
tion v et le deuxième, le nombre quantique de rotation j. 

Les valeurs (en électrons-volts) des grandeurs AE", ho et Ex 
sont rassemblées dans le tableau 3 pour quelques molécules biatomi- 
ques. Observons que la valeur de l’énergie de dissociation Æ; peut 
servir à l'évaluation de la distance entre les termes électroniques. 


=0  — (0,1 


Fig. 3.7 


Molécules polyatomiques. On appelle molécules polyatomiques les 
molécules constituées par trois atomes (noyaux) ou plus. On distin- 
gue les molécules polyatomiques non linéaires et les molécules poly- 
atomiques linéaires ; dans le dernier cas, tous les noyaux sont dispo- 
sés sur une ligne droite. Soit N le nombre de noyaux dans la molé- 
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cule. Une telle molécule possède 3N degrés de liberté classiques. 
Dans le cas d’une molécule non linéaire, ces degrés de liberté sont 
répartis comme suit: 3 degrés de liberté de translation, 3 degrés 
de liberté de rotation et 3N — 6 degrés de liberté de vibration, 
alors que pour une molécule linéaire on a 3 degrés de liberté de 
translation, 2 degrés de liberté de rotation et 3N — 5 degrés de 
liberté de vibration. 


Tableau 3 
Molécule AE" ho Ey 
H, (hydrogène) 7.5-1073 5,4-1071 4,5 
N, (azote) 2,5-1074 2,9-10-4 7.4 
O, (oxygène) 1,8-1074 1,9-1071 5,1 
F, (fluor) 1,3-107+* 1,4-1071 1.6 


Les vibrations de chaque noyau dans la molécule peuvent être 
considérées comme une superposition des vibrations harmoniques de 
fréquences déterminées qu’on appelle vibrations normales. Le nombre 
de vibrations normales et, par conséquent, le nombre de fréquences 
normales est égal au nombre de degrés de liberté de vibration de la 
molécule. L'emploi des vibrations normales permet de substituer 
au système de V noyaux vibrants mutuellement liés un ensemble de 
3N — 6 (ou 3N — 5) oscillateurs harmoniques normaux, indépen- 
dants l’un de l’autre. Il faut souligner que chaque noyau participe 
à toutes les vibrations normales et que, d’autre part, chaque vibra- 
tion normale est le résultat du mouvement de tout l’ensemble de 
noyaux. Les vibrations normales fournissent un exemple typique 
de mouvements collectifs. 

Expliquons sur l'exemple d’un oscillateur classique de V noyaux 
de masse m le sens du passage des vibrations réelles aux vibrations 
normales. A l’approximation harmonique, l'énergie d’un tel oscil- 
lateur a pour expression 


N 
Enr D (SE) +72 Drmbstns (8.113) 


n 


où &, est le déplacement du #-ième noyau par rapport à la position 
d'équilibre, n.. le coefficient de couplage entre les n-ième et 
n'-ième noyaux. Mathématiquement, la décomposition en vibrations 
normales correspond au passage des déplacements &, à de nouvelles 
coordonnées g, : | | 

SN-6 


| E, = à Ann Ëhs (3.1.14) 
R= 
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où 4,4, sont des coefficients qu’on choisit de manière que l’énergie 
(3.1.13) prenne la forme 


SN-6 


E=+ » (Se) +ots]= 5 E, (3.1.5) 
R 


k 


c'est-à-dire se transforme en une forme quadratique ne comportant 
pas de termes croisés. Dans cette expression, g, sont les coordonnées 
normales, w, les pulsations normales, FE, est l’énergie du k-ième oscil- 
lateur linéaire normal. 

À chaque vibration normale correspond un type déterminé de 
mouvements vibratoires des noyaux de la molécule. La figure 3.8 


y 


Fig. 3.8 


montre les types de mouvements vibratoires pour les molécules de 
gaz carbonique (CO,) et d’eau (H,0). Pour la molécule CO,, le 
nombre de vibrations normales est égal à quatre ; l’énergie des vibra- 
tions de pulsation «©, est dans ces conditions doublement dégénérée. 
La molécule H,0 se caractérise par trois vibrations normales non 
dégénérées. Indiquons les valeurs pour toutes les pulsations normales 
des molécules CO, et H,0: 

pour CO,: fo, = 0,163 eV (vibrations symétriques); fo: — 
— 0,078 eV (vibrations de déformation), Âw; = 0,276 eV (vibrations 
antisymétriques) ; 
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pour H,0: fw, = 0,205 eV, fiw; = 0,474 eV, hwz = 0,488 eV. 

Lorsqu’on passe aux molécules polyatomiques, le moment d’iner- 
tie augmente, il en résulte une diminution de la distance entre les 
niveaux rotationnels. 

L'énergie de rotation d’une molécule non linéaire, dont les trois 
moments d'inertie sont différents, est décrite par une expression 
assez compliquée. Dans le cas plus simple où deux moments d’iner- 
tie sont identiques (modèle d'une toupie symétrique), les niveaux 
rotationnels ont pour expression 


=+[5i6+0+(2-2)#], (3.1.16) 


où L, sont deux moments d’inertie identiques, L, est le troisième 
moment d'inertie, À et j sont les nombres quantiques de rotation 
(K =0,1,2,...;:j=K,K +1, K +2,...). Dans le cas par- 
ticulier, où les trois moments d'inertie sont identiques (toupie sphéri- 
que), ainsi que pour les molécules linéaires, l'énergie E° est quanti- 
fiée de la même manière que pour un rotateur simple, c’est-à-dire 
suivant (3.1.9). 


Remarques sur l’aspect qualitatif du passage de la dynamique des 
molécules à celle du cristal. Deux procédés sont possibles pour ef- 
fectuer ce passage. Le premier procédé consiste à augmenter progressi- 
vement le nombre d’atomes W dans la molécule. Le cristal obtenu 
dans ce cas se présente sous la forme d’une « molécule géante » (mac- 
romolécule). L'augmentation du nombre N provoque: a) une dimi- 
nution du rôle relatif des degrés de liberté de translation et de rota- 
tion ; b) une augmentation du nombre de vibrations normales, une 
complication du spectre de fréquences normales, sa transformation 
en un spectre de fréquences des vibrations du réseau cristallin. Le 
deuxième procédé consiste à examiner les variations que subit la 
dynamique des molécules ordinaires lors de leur rapprochement qui 
aboutit finalement à la « condensation » des molécules en un cristal. 
Le premier procédé est plus rigoureux, alors que le deuxième est, en 
un certain sens, plus suggestif. 


Soient des molécules biatomiques. Convenons d’appeler mouvements du 
type À les mouvements de translation et de rotation des molécules et mouve- 
ments du type B les mouvements de vibration. La molécule participe comme 
un tout aux mouvements du type A. L'énergie de ces mouvements est relati- 
vement petite, de l’ordre de 10 eV et moins. Les mouvements du type B se 
caractérisent par la dépendance vis-à-vis des détails de la structure moléculaire. 
L'énergie de ces mouvements est relativement élevée, de l’ordre de 0,1 eV. 
Lorsque les molécules se rapprochent l’une de l’autre, ce sont les mouvements 
du type A qui subissent des variations; tout se passe comme si ces mouvements 
étaient « freinés »: l'influence des molécules voisines commence à empêcher 
les molécules de se déplacer et de tourner. A un certain stade de rapprochement 
on peut parler des « translations freinées » et des « rotations freinées » des molé- 
cules (ces notions sont utilisées dans l'étude de la dynamique atomique des 
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liquides). Lorsque les molécules se trouvent suffisamment proches l’une de 
l’autre, l’interaction entre leurs couches électioniques a pour effet de provoquer 
la formation d’une structure atomique ordonnée, c'est-à-dire d'un réseau cristal- 
lin; dans ces conditions, les translations freinées et les rotations freinées des 
molécules se transforment en vibrations des molécules. 11 en résulte deux types 
de mouvements vibratoires: les vibrations des molécules dans le réseau cristal- 
lin (provenant des mouvements du type A ayant subi des variations notables) 
et les vibrations intramoléculaires (provenant des mouvements du type B ayant 
subi des variations relativement peu importantes). Le premier type de vibrations 
se caractérise par un spectre suffisamment flou, situé dans le domaine des fré- 
quences relativement basses. Ce sont des vibrations dites acoustiques: elles 
sont responsables de la propagation des ondes élastiques (sonores) dans le cristal. 
Le deuxième type de vibrations se caractérise par une fréquence assez nettement 
exprimée et relativement élevée. Ce sont des vibrations dites optiques; elles 
sont responsables de l’absorption de la lumière par le cristal. 

Le tableau que nous venons de donner décrit assez bien la situation pour 
les cristaux moléculaires dans lesquels les couplages intramoléculaires sont 
nettement plus forts que les couplages intermoléculaires. Dans le cas général, le 
passage des molécules au cristal s'avère sensiblement plus complexe ; les mouve- 
ments du type B subissent eux aussi des variations considérables de sorte que 
les différences entre les vibrations acoustiques et les vibrations optiques dimi- 
nuent. Dans de nombreux cas, le spectre de vibrations d'un réseau cristallin 
n'admet en db aucune subdivision en composantes acoustique et optique 
(voir ‘ 3.3). 


3.2. Cristaux (structure et types de liaisons) 


Remarques générales sur les solides et les liquides. En parlant des 
corps solides ou des cristaux, il convient de mettre au tout premier 
plan la disposition ordonnée des atomes (ions, molécules) qui for- 
ment un réseau cristallin. Cette régularité de la structure atomique 
des cristaux détermine premièrement l'anisotropie des cristaux et 
deuxièmement la dynamique spécifique des atomes et par suite la 
structure spécifique des états énergétiques des cristaux. 

L’anisotropie des cristaux, c’est-à-dire la variation de leurs pro- 
priétés physiques en fonction de la direction, nous oblige à repré- 
senter de nombreuses caractéristiques physiques du cristal sous forme 
de tenseurs de rang 2 et de rang plus élevé. C’est ainsi par exemple 
qu'à l’aide de tenseurs de rang 2 on décrit dans les cristaux la cons- 
tante diélectrique, la perméabilité magnétique, la conductivité 
électrique, l'indice de réfraction et certaines autres grandeurs. 

La spécificité de la dynamique atomique du cristal se manifeste 
par la prédominance des mouvements collectifs du type ondulatoire 
(des ondes élastiques, électroniques, de spin, etc.) qui se propagent 
assez librement dans le réseau cristallin. Cette spécificité a pour con- 
séquence la structure des états énergétiques sous forme de bandes qui 
caractérise les cristaux et détermine à son tour les propriétés physi- 
ques particulières des cristaux. 

Les cristaux sont classifiés : a) suivant le caractère de symétrie 
ou, autrement dit, d’après le type de réseau cristallin ; b) suivant le 
type de liaisons interatomiques (on distingue les cristaux ioniques, 
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les cristaux de valence, les cristaux métalliques, les cristaux molé- 
culaires, les cristaux à liaison hydrogène) ; c) suivant la valeur de la 
conductivité électrique (on distingue les conducteurs, les semi- 
conducteurs et les diélectriques). 

Quant aux liquides, on leur réserve une place intermédiaire entre 
les cristaux et les gaz. Pourtant, on doit avoir en vue que d’après 


CD—m=n—C CN = cu 0 


Fig. 3.9 


certaines de ses propriétés le liquide se rapproche plus du corps solide 
que du gaz. On en trouve la preuve dans le fait que les valeurs des 
densités, des chaleurs spécifiques, des coefficients de dilatation 
volumétrique des liquides et des cristaux sont proches les unes des 
autres. On sait aussi que la chaleur de fusion est notablement infé- 
rieure à celle de vaporisation. Tous ces faits sont des conséquences 
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du caractère similaire des forces de cohésion interatomique dans les 
cristaux et dans les liquides. L'ordre qui caractérise la disposition 
des atomes du liquide et qui est connu sous le terme d’«'ordre local » 
(ou à petite distance) est aussi une conséquence de cette similitude. 

L'ordre local suppose la disposition ordonnée d’un certain nombre 
d’atomes voisins d’un atome choisi arbitrairement. A l'inverse des 
cristaux, cette disposition ordonnée par rapport à l’atome choisi ne 
se conserve pas lorsqu'on s'éloigne de cet atome, mais à de petites 
distances elle est parfaitement similaire à la disposition des atomes 
du corps considéré lorsqu'il est à l’état solide. 

Cette similitude des états liquide et solide a fait apparaître le 
terme de « quasi-cristallinité » du liquide. Toutefois il ne convient 
pas d’abuser de ce terme. Premièrement, l’état liquide occupe un 
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large domaine de températures et il est impossible de s'attendre à 
ce que les propriétés de structure et dynamiques du liquide soient les 
mêmes dans tout ce domaine. Au voisinage de l’état critique le 
liquide doit évidemment perdre sa similitude avec le solide et passer 
progressivement à l’état gazeux. Deuxièmement, la notion de quasi- 
cristallinité n’est applicable aux divers liquides qu’à différents de- 
grés; c’est ainsi par exemple que la quasi-cristallinité de l’eau est 
plus marquée que celle d’un métal fondu. 

L'ordre local dans la disposition des atomes n'’entraîne pas l’ani- 
sotropie du liquide; le liquide est un milieu isotrope. Une exception 
est constituée par le cas des cristaux dits liquides qui représentent un 
état particulier dans lequel le corps possède des propriétés de struc- 
ture intermédiaires entre les propriétés d’un cristal et celles d’un 
liquide ordinaire. Dans un tel état peuvent se trouver certaines subs- 
tances organiques dans un intervalle de température bien déterminé 
pour chaque composé concret. Ces substances ont des molécules 
linéaires de forme allongée comme par exemple la molécule de di- 
benzalbenzidine représentée par la figure 3.9 (les hexagones désignent 
ici les noyaux benzéniques). Indiquons deux types de cristaux liqui- 
des : nématique (fig. 3.10, a) et smectique (fig. 3.10, b). Dans les deux 
types, on observe un ordre d'orientation étalé ; en outre dans la phase 
smectique il existe des plans équidistants dans lesquels sont fixés 
les centres des molécules (les axes longitudinaux des molécules sont 
perpendiculaires à ces plans). Une seule et même substance peut se 
trouver dans deux phases de cristal liquide, dans les différents inter- 
valles de température. 


Les cristaux, les cristaux liquides et les liquides représentent les diffé- 
rentes phases de l'état de la substance. L'état cristallin peut avoir à son tour 
des phases différentes: phases supraconductrice et non supraconductrice, fer- 
romagnétique et paramagnétique, alliage ordonné et alliage désordonné, etc. 
Pour les cristaux liquides des phases différentes, les phases nématique et smecti- 
que. sont aussi possibles. L'état liquide n’a qu’une seule phase. 

Le changement d'état est appelé transition (transformation) de phase. 
On distingue les changements d’état de première espèce et les changements 
d'état de seconde espèce. En cas de changements d'état de première espèce la 
densité et les fonctions thermodynamiques subissent des variations brusques, 
en forme de saut: ces changements s’accompagnent d’un dégagement ou d’une 
absorption de chaleur de valeur, finie. Dans la catégorie de tels changements se 
rangent les transitions de phase suivantes: cristal = phase smectique + phase 
 nématique ++ liquide + gaz. Lors des changements d'état de seconde espèce, 
la densité et les fonctions thermodynamiques varient de façon continue et 
aucune chaleur n’est dégagée (absorbée). Les transitions à l’intérieur de l’état 
cristallin sont des exemples de changement d'état de seconde espèce. 


Réseau cristallin. Le concept de réseau cristallin est fondé sur la 
notion de réseau de Bravais qui est formé par les intersections mutuel- 
les de trois familles de plans parallèles et équidistants; les points 
d’intersection sont appelés nœuds du réseau. Un réseau de Bravais 
peut être obtenu au moyen des translations successives de l'un de 
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ses nœuds. Les nœuds du réseau sont décrits par la relation 
Dmn,myms = Mi + Molr + MU; (3.2.1) 


où m, sont des nombres entiers et les vecteurs «; forment une maille 
élémentaire. 


La donnée de la maille définit de façon univoque le réseau cristallin. La 
réciproque n'est pas vraie: un réseau donné admet un nombre infini de mailles 
élémentaires différentes. Dans le cas du réseau de Bravais on peut toujours déter- 
miner la maille élémentaire de façon qu’elle ne contienne qu’un seul nœud; 
c’est la raison pour laquelle les réseaux de Bravais sont souvent définis comme 
des réseaux à mailles à un seul nœud. Pourtant, dans la pratique, la maille 
élémentaire est choisie de manière qu’elle reflète la symétrie maximale que 
possède le réseau donné. Une telle maïlle peut comporter plus d'un seul nœud, 
même dans le cas du réseau de Bravais. 


Un réseau de type ordinaire peut être représenté sous la forme de 
plusieurs réseaux de Bravais identiques qui sont introduits les uns 
dans les autres et orientés de la même façon. La figure 3.11 montre 


R 
Ge 


Ne 


Fige 311 


un réseau à deux dimensions constitué par deux réseaux de Bravais 
quadratiques dont la disposition relative est déterminée par le vecteur 
A. Le vecteur A est appelé vecteur de base et les réseaux de type ordi- 
paire sont dits réseaux à bace. Dans le cas général, les vecteurs de ba- 
se peuvent être en nombie quelconque. Les réseaux à base peuvent 
avoir lieu dans deux cas: lorsque la géométrie correspondante est 
réalisée (voir fig. 3.11) et Icrsque les atomes de divers types forment 
leurs propres sous-réseaux. Le réseau à base peut être construit au 
moyen des mêmes translations que celles utilisées pour la formation 
des réseaux de Bravais qui le composent ; mais ce faisant il faut faire 
subir la translation non à un seul nœud, comme dans le cas d’un 
réseau de Bravais, mais à plusieurs nœuds, c’est-à-dire à la base 
définie par l’ensemble des vecteurs de base. Le réseau de Bravais 
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qui sert de base à un réseau à base donné détermine la symétrie de 
translation de ce réseau. 

Il existe 14 types de réseaux de Bravais qui appartiennent à sept 
systèmes cristallographiques. Désignons par &,;, &.,, &, les longueurs 
des arêtes de la maille élémentaire et par p,, p:, op, les angles que ces 
arêtes font entre elles (fig. 3.12). Enumérons les systèmes cristallins 
dans l’ordre de croissance du degré de symétrie: 

1) système triclinique: @1 3£ &o 5 Gs; Di Æ Pa Æ Pa, 

2) système monoclinique: œ@ = &: 5 Ag, Pa Æ Pi = Pa = T2, 

3) système rhombique: &, = @: = Gs, Qi = Pa = P3 = K/2, 

4) système trigonal (rhomboédrique) : &;) = &: = Gg, Pi = Pe = 
= Ps; Æ 1/2, 

D) 0 hexagonal: = & = Gz, Pi = Pa = 1/2; p; = 
= 21/3, 

6) système tétragonal: &) = Ga 5 Gus Pr = Pa = Pa = N/2, 

7) système cubique: @, = &e = GG, Qi = Pa = Ps = 1/2. 

En optique, les cristaux tricliniques, monocliniques et rhombi- 
ques sont appelés cristaux biaxes alors que les cristaux trigonaux, 
hexagonaux et tétragonaux sont nommés cristaux uniaxes. Les cris- 
taux uniaxiaux possèdent un axe de symétrie d'ordre relativement 
élevé (rappelons que l’axe est d'ordre n si l’objet est amené en coïn- 
cidence avec lui-même par rotation autour de cet axe d’un angle de 
2x/n). C'est ainsi que les cristaux trigonaux ont un axe de symétrie 
de 3-ième ordre, les cristaux tétragonaux, de 4-ème ordre, les cris- 
taux hexagonaux, de 6-ème ordre. 


Influence de la symétrie du réseau sur les propriétés décrites par les 
tenseurs de rang 2. Plusieurs propriétés des cristaux, dont les pro- 
priétés optiques, sont décrites par des tenseurs symétriques de rang 
2. Dans le cas général, ces tenseurs ont six composantes indépendan- 


tes : 
S'11 S'12 S1s 
Sie Se Sos). 
Sis Ses 33 


Par un choix approprié des axes de coordonnées on peut diagonaliser 
le tenseur, c’est-à-dire le ramener à la forme 


Si O0 0 
O0 S;: 0 ». 
0 0 S; 


La symétrie du réseau cristallin peut provoquer la réduction ulté- 
rieure du nombre de composantes indépendantes du tenseur. C'est 
ainsi que dans le cas des cristaux uniaxes le nombre de composantes 
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peut être ramené à deux : 


Si O O0 
O0 Sy O ». 
0 O0 S: 


A cet effet, l’un des axes de coordonnées (à savoir l’axe des :) doit 
être choisi le long de l’axe de symétrie d'ordre le plus élevé. Dans le 
cas des cristaux à symétrie cubique, le nombre de composantes du 
tenseur se réduit à un: 


S O0 0 
0 S 0 
0 OS 


Ceci est lié à la dégénérescence du tenseur de rang 2 en un scalaire. 
Ainsi, en ce qui concerne les propriétés décrites par les tenseurs de 
rang 2, le cristal à symétrie cubique peut être considéré comme un 
milieu isotrope. Il s'ensuit que les cristaux cubiques sont optique- 
ment Iisotropes. 


Réseau réciproque; zone de Brillouin. Le réseau réciproque est 
lié seulement à la symétrie de translation d’un réseau réel et non pas 
à sa base (s’il y en a une). Prenons un réseau de Bravais dont la maille 
à un seul nœud est définie par les vecteurs @&, @, as. Le réseau réci- 
proque est défini dans l’espace des vecteurs d’onde, sa maille élé- 
mentaire est donnée par les vecteurs f,, B., B, qui sont liés aux vec- 
teurs &œ, &:, @; par les relations 


Bi = (a X as)/v, 
Be = (as X œi)/v, (3.2.2) 
B3 = (a X œ)/v, 


où vu = &œ (a: X &s) est le volume d’une maille du réseau réel. Les 
relations (3.2.2) sont équivalentes à la relation suivante: 


(æiBx) = din. (3.2.3) 


On peut montrer que le produit des volumes des mailles du réseau 
réciproque et du réseau réel est égal à l’unité. 

Le vecteur nœud t du réseau réciproque est nommé vecteur du 
réseau réciproque. Îl détermine, dans le réseau réel, une famille de 
plans cristallins, parallèles entre eux, perpendiculaires au vecteur 
+ et équidistants, espacés de 1/t. À une direction dans le réseau ré- 
ciproque correspond un plan dans le réseau réel et inversement. 

Dans l’espace des vecteurs d’onde (dans l’espace du réseau réci- 
proque) on définit une zone dite zone de Brillouin. Le volume d’une 
zone de Brillouin est égal à celui d’une maille du réseau réciproque 
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multiplié par (2x). Pour obtenir une zone de Brillouin il est commode 
de multiplier au préalable par 2x toutes les dimensions géométriques 
du réseau réciproque, c’est-à-dire de passer aux vecteurs b,; = 2n$;, 
et de construire ensuite la zone de Brillouin comme une maille qui 
présente, dans les directions des vecteurs b;, les dimensions | b, | 
et pour laquelle le nœud du réseau réciproque sert de centre de sy- 
métrie. Ce qui vient d’être dit est illustré par la figure 3.13 qui re- 
présente pour le cas bidimensionnel une maille (b,; b.) et une zone 
de Brillouin (elle est hachurée). Comme il découle de la construction 
de la zone de Brillouin, il n’existe pas à l’intérieur de la zone deux 
points qui puissent être liés par le vecteur 2nt. 


Défauts dans les cristaux. Par défaut on entend toute perturba- 
tion de la périodicité du réseau cristallin. On distingue les défauts 


Fig.s3.13 Fig. 3.14 


ponctuels, les défauts linéaires et les défauts bidimensionnels. In- 
diquons trois types de défauts ponctuels: les vacances (lacunes), 
les atomes dans les interstices du réseau, les impuretés. 

I1 y a vacance lorsqu'un nœud du réseau n’est pas occupé par 
l'atome. La figure 3.14 montre à titre d'exemple une coupe à deux 
dimensions du réseau de chlorure de sodium (NaCl) présentant une 
vacance correspondant à l'absence d’ion Cl-. Une telle vacance est 
dite anionique ; elle se comporte comme un centre à charge positive 
et peut capturer (fixer) un électron. Si la capture de l’électron a eu 
lieu, la vacance anionique se trouve remplacée par un centre nommé 
centre F. Les centres F qu’on appelle aussi centres de couleur (de 
coloration) confèrent aux cristaux des propriétés optiques et électri- 
ques spécifiques. 

L'atome dans l’interstice est un défaut provoqué par la péné- 
tration d’un atome dans un réseau dont tous les nœuds sont occupés. 
L'atome qui s’est introduit dans le réseau se dispose quelque part 
entre les nœuds du réseau; dans ces conditions les atomes voisins 
s’écartent légèrement de leurs positions normales. 
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L'impureté c’est un atome ou un ion étranger. Deux cas sont à 
considérer: a) les atomes-impuretés se disposent dans les nœuds du 
réseau en se substituant aux atomes de la substance de base: leur 
répartition par les nœuds se fait statistiquement ; b) les atomes- 
impuretés se disposent dans les interstices du réseau. Dans le pre- 
mier cas on a une solution solide de substitution et dans le second cas, 
une solution solide intersticielle. 


Les défauts linéaires sont représentés par des dislocations. Dans la catégorie 
des défauts bidimensionnels on range les limites des cristaux maclés, les séries 
de dislocations, les joints de grain (dans les échantillons polycristallins). La 
surface même d'un cristal peut être considéré elle aussi comme un défaut. Les 
réseaux stratifiés présentent un type particulier de défauts, [à savoir des fautes 
d’empilement des couches. 


Cristaux ioniques. Les cristaux ioniques sont toujours des com- 
posés, par exemple, le chlorure de sodium (NaCI), l’oxyde de magné- 
sium (MgO), le fluorure de lithium (LiF), etc. Lors de la formation 
de ces cristaux, les électrons passent des atomes ou des groupes d’ato- 
mes d'un type aux atomes d’un autre type si bien que le cristal ainsi 
obtenu est constitué d'ions positifs et d’ions négatifs qui forment 
leurs propres sous-réseaux (fig. 3.44). Les ions sont liés dans le ré- 
seau commun par l'interaction électrostatique surtout. L’énergie de 
liaison, c'est-à-dire l'énergie nécessaire à la décomposition du cristal 
en ions isolés, constitue par exemple 750 kJ/mol pour NaCl et 
1000 kJ/mol pour LiF. Le plus souvent le degré d’ionisation des atomes 
dans un cristal ionique est tel que les ions du réseau se caracté- 
risent par des couches électroniques complètes ; c’est ainsi par exem- 
ple que dans le cristal de LiF les ions Li* ont la configuration élec- 
tronique 1s° et les ions F- la configuration 1s°2sp6. 

Les couches électroniques des ions étant complètes, on observe 
une réduction considérable de la conductibilité électronique des 
cristaux ioniques ; parmi ces cristaux il y a beaucoup de diélectriques. 
Les cristaux ioniques présentent une conductibilité ionique (les por- 
teurs de charges sont des ions); à la différence de la conductibilité 
électronique, la conductibilité ionique augmente avec la tempéra- 
ture. Les cristaux ioniques sont transparents pour le rayonnement 
électromagnétique de grandes longueurs d'ondes jusqu’à une certaine 
longueur d’onde limite, après cela le cristal devient opaque. L'’ab- 
sorption principale (et en particulier l’absorption excitonique; voir 
$ 3.9) tombe dans le domaine ultraviolet du spectre; pourtant le 
domaine visible peut comporter lui aussi des bandes d’absorption 
qui sont dues soit à des impuretés soit aux centres F et déterminent 
la coloration de nombreux cristaux ioniques. C’est ainsi par exemple 
que le corindon (Al.0;) n’est pas coloré à l’état pur, mais l’adjonc- 
tion de différentes impuretés peut déterminer une couleur bleue 
(saphir), une couleur verte (émeraude) ou une cculeur rouge (rubis). La 
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présence de centres F dans les cristaux de NaCl détermine leur cou- 
leur jaune. 


Cristaux de valence. Dans les cristaux de valence les interactions 
des atomes sont dues aux liaisons covalentes. 

Les semi-conducteurs (germanium, silicium et autres) sont des 
cristaux de valence. Parmi les cristaux de valence il y a aussi des 
diélectriques (par exemple, le diamant). Les cristaux de valence 
sont caractéristiques de nombreux composés organiques solides. 
L'énergie de liaison est comprise entre 500 et 1000 kJ/mol; par 
exemple, elle est de 710 kJ/mol pour le diamant et de 1100 kJ/mol 
pour le carbure de silicium (SiC). Par leurs propriétés optiques, les 
cristaux de valence sont proches des cristaux ioniques, toutefois 
dans le cas des semi-conducteurs, l’effet de photoconductivité, c'est- 
à-dire l'apparition de la conduction dans le cristal sous l’effet du 
rayonnement lumineux, est plus sensible. 


Pour expliquer la nature de la liaison covalente, considérons la molécule 
d'eau (fig. 3.15). L’atome d'oxygène est représenté sur cette figure par deux 
« nuages électroniques » fusiformes correspondant à deux électrons p et chacun 
des atomes d'hydrogène ;est figuré par un 
« nuage électronique » sphérique répondant à 
l’électron s. La liaison entre les atomes apparaît 
dans cette molécule grâce au recouvrement mu- 
tuel des nuages électroniques des atomes en in- 
teraction, ce qui est montré par la hachure. On 
dit d'ordinaire que l'atome d'oxygène « détache » 
deux électrons pour la liaison et les atomes 
d'hydrogène un seul électron chacun; tout se 
passe comme si ces électrons étaient mis en 
commun par la molécule. En utilisant l'exemple 
de la molécule d'eau, on peut illustrer les deux 

Fig. [3.15 propriétés principales de la liaison covalente: 

Be 19: a) la saturation: le nombre de liaisons formées 

par un atome donné est déterminé par le nombre 

d'électrons que cet atome peut « détacher >» pour la mise en commun (ce sont 

généralement des électrons des couches incomplètes; pour l’oxygène ce sont 

deux électrons p); b) la directivité: l'angle de 105° FER la molécule d’eau 

(voir la figure) est déterminé par l'orientation relative des nuages de deux élec- 

trons p. L'effet de saturation de la liaison covalente est à la base de la notion 
de valence largement utilisée en chimie. 

Remarquons que lors de la formation d'une liaison covalente entre deux 
atomes différents, la mise en commun des électrons ne se fait pas d’une façon 
symétrique mais comme au profit de l’atome dont l'électronégativité est plus 
élevée: Le recouvrement des nuages sshonique se produit précisément plus 
près du centre de cet atome. Ce déplacement de la charge électronique mise en 
commun vers l’atome d'électronégativité plus élevée permet d'introduire des 
charges effectives fractionnaires des atomes en interaction: par exemple, pour 
l'hydrogène chloré H (+0,17) C1 (—0,17). Lorsque la différence entre les elec- 
tronégativités des atomes est grande, les valeurs des charges effectives peuvent 
s’accroitre jusqu’à l'unité: le déplacement de la charge électronique mise en 
commun sera si marqué qu’on devra parler non pas de la mise en commun mais 
du transfert de l’électron d’un atome à un autre. Dans ce cas limite, on est de 
nouveau en présence d’une liaison ionique. 
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Cristaux métalliques. Dans les cristaux ioniques, les électrons ne 
sont pratiquement pas mis en commun ; dans les cristaux de valence, 
les électrons sont mis en commun par les groupes d’atomes,; dans les 
cristaux métalliques, les électrons de conduction sont mis en commun 
par l’ensemble du cristal. Cette mise en commun de caractère global 
provoque la formation d’une ossature de réseau ionique; mais, à 
la différence des cristaux ioniques, cette ossature est « immergée » 
dans un gaz d’électrons de conduction. C’est l’interaction entre l’os- 
sature ionique et les électrons de conduction qui détermine, conjoin- 
tement avec l'interaction entre les ions, la nature des liaisons dans 
les cristaux métalliques. 

Ces cristaux sont des conducteurs manifestes. L'énergie de liaison 
dans ces cristaux est en règle générale plus faible que dans les cristaux 
ioniques et les cristaux de valence ; par exemple, pour le sodium elle 
est de 100 kJ/mol. Toutefois dans les métaux de transition (couches 
internes incomplètes) l'énergie de liaison peut prendre une valeur 
élevée; par exemple, pour le tungstène elle est de 880 kJ/mol. Les 
cristaux métalliques absorbent bien le rayonnement électromagné- 
tique des fréquences les plus basses jusqu’au milieu environ du do- 
maine ultraviolet ; à des fréquences plus élevées ils deviennent trans- 
parents. Les cristaux métalliques possèdent un pouvoir réflecteur 
élevé. 


Cristaux moléculaires. Les cristaux moléculaires sont constitués 
par des groupes d’atomes que les liaisons covalentes fixent assez 
solidement dans les molécules. Deux faits sont importants ici: pre- 
mièrement, toutes les liaisons covalentes sont « utilisées » à l’in- 
térieur des molécules de sorte que pour l'interaction entre les molé- 
cules les liaisons covalentes ne sont plus disponibles ; deuxiémement, 
les molécules sont électriquement neutres et donc il n’y a aucune 
interaction coulombienne entre elles. Dans ces conditions, les liai- 
sons intermoléculaires dans les cristaux sont réalisées par les forces 
de Van der Waals. Ainsi, les cristaux moléculaires sont caractérisés 
par la présence de deux types différents de liaisons : des fortes liaisons 
covalentes à l’intérieur des molécules (l’énergie de liaison est de 
400 kJ/mol et plus) et des forces de Van der Waals relativement fai- 
bles qui s’exercent entre les molécules (l’énergie de liaison est de l’or- 
dre de quelques kilojoules/mole). Les forces de Van der Waals ne se 
saturent pas et ne jouissent pas de propriétés directives. Puisque ce 
sont justement ces forces qui sont responsables de la formation du 
réseau cristallin, on comprend pourquoi les cristaux moléculaires se 
caractérisent par une faible solidité mécanique, une basse tempéra- 
ture de fusion et une compressibilité relativement élevée. 

Indiquons quelques exemples de cristaux moléculaires: l’iode 
(32), le chlore (C1.,), le bioxyde de carbone (CO.), le méthane solide 
(CH,). Les gaz inertes à l’état solide : l’argon, le krypton, le xénon 
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et autres, sont aussi des cristaux moléculaires. Dans ce cas. les 
liaisons covalentes sont en général inexistantes, il n’y a que les 
forces de Van der Waals. La figure 3.16 représente une maille élé- 
mentaire du réseau cristallin de l’iode. Les dimensions de la molé- 
cule J, indiquées sur cette figure et les distances entre les molécules 
illustrent le degré de compacité 
des molécules dans les cristaux 
moléculaires. Les états des élec- 
trons dans ces cristaux ne diffè- 
rent que très peu de leurs états 
dans les molécules libres. Par 
leurs propriétés électriques, les 
cristaux moléculaires appartien- 
nent aux diélectriques. 


On distingue plusieurs types de 
forces de Van der Waals: les forces 
d'orientation, de déformation et de dis- 
persion. Les forces d'orientation pren- 
nent naissance entre les molécules 
olaires: deux molécules-dipôles exercent, l’une sur l’autre, un effet 

‘orientation puisque leurs extrémités de noms contraires s’attirent et 
celles de même nom se repoussent. Les forces de déformation apparais- 
sent entre une molécule polaire et une molécule non polaire : la couche électroni- 
que de la molécule non polaire subit une déformation dans le champ de la molé- 
cule-dipôle, ce qui fait naître un moment dipolaire induit. Les forces de disper- 
sion expliquent l'interaction entre les molécules non polaires: ces forces ne 
comportent aucune explication classique suggestive. Leur apparition peut 
être expliquée par l'interaction des « dipôles instantanés » qui prennent nais- 
sance dans les molécules au cours du mouvement des électrons. 


Cristaux à liaisons d’hydrogène. Ces cristaux ressemblent aux 
cristaux moléculaires mais leurs interactions intermoléculaires met- 
tent en jeu des liaisons dites d'hydrogène. A la différence des forces 
de Van der Waals, les liaisons d'hydrogène sont plus solides (l’énergie 
de liaison est près de 40 kJ/mol) et de plus, elles se caractérisent par 
la directivité et l'aptitude à la saturation. 

La liaison d'hydrogène peut être considérée comme une liaison 
complémentaire qu’un atome d'hydrogène fixé dans la molécule par 
la liaison covalente peut former avec un atome d’un autre élément 
(fluor, oxygène, azote, soufre et autres) fixé dans une autre molé- 
cule. La liaison d'hydrogène constitue le principal type d'interaction 
entre les molécules d’eau (H.0), d'hydrogène fluoré (HF), d'ammo- 
niac (NH) et autres. Elle joue un rôle important dans des phéno- 
mènes tels que la polymérisation des composés fluorhydriques par 
exemple. Son rôle est aussi important dans l'explication des proprié- 
tés de certains cristaux ferro-électriques, par exemple des cristaux de 
diphosphate de potassium (connus sous le nom de cristaux KDP). 
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Le mécanisme de formation de la liaison d'hydrogène n'est pas encore 
complètement élucidé. Selon l'une des hypothèses, l'atome d'hydrogène dans 
la liaison O—H ... O (le trait désigne ici la liaison covalente et les points 
désignent la liaison d’ hydrogène) n'est pas localisé mais « étalé » dans l’espace 
entre les atomes d'oxygène. C'est dans cette « délocalisation » de l’atome d’hydro- 
gène qu'on voit la cause de la liaison d'hydrogène. 


3.3. Vibrations thermiques du réseau cristallin 


Approximation adiabatique. L'’hamiltonien d’un cristal compre- 
nant Ÿ noyaux et Z {NW électrons peut s’écrire sous la forme 


N ZN 


H= 5 DPi+ D pi + Un ({rx}) + 


i=1 R=1{ 


+ U2((Ri}) + Us(fre}, {Ra}). (3.3.1) 


Dans cette expression, M est la masse du noyau, P, l’opérateur impul- 
sion du i-ième noyau, m la masse de l'électron, p, l'opérateur impul- 
sion du k-ième électron, {r,} l’ensemble des coordonnées des électrons, 
{R;} l’ensemble des coordonnées des noyaux. La fonction U, décrit 
l'interaction des électrons ; elle a pour expression 


1 e° 

U=-— >> + (3.3.2) 
kæh’ 

où ru est: la distance entre les k-ième et k’-ième électrons. La fonc- 

tion U, décrit l'interaction des noyaux et la fonction U, l'interaction 

entre les noyaux et les électrons. 

Utilisons le fait que M Ÿ m et que par conséquent le mouvement 
des noyaux est beaucoup plus lent que celui des électrons. Cela per- 
met, en considérant le mouvement des électrons, d'admettre que les 
noyaux ‘sont au repos et, en considérant le mouvement des noyaux, 
d'admettre que l'ensemble des électrons produit un champ moyen 
qui ne dépend pas des coordonnées des électrons distincts. Avec ces 
hypothèses, la fonction d'onde du cristal peut être représentée sous 
la forme du produit d’une fonction « nucléaire » et d’une fonction 
« électronique » : 


d Cr}, (Ri) = ® ({Ri}) o ({ri}). (3.3.3) 
Dans ces conditions, l’hamiltonien (3.3.1) peut être représenté comme 
la somme d’un hamiltonien « nucléaire» H, et d’un hamiltonien 
« électronique» 7, : 


N 
> Pi + UV, ({Ri}), (3.3.4) 


Zrit+ 22, 


({rx}). (3.3.5) 
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La fonction L'; décrit l'énergie potentielle des électrons dans le 
champ des noyaux qui sont au repos dans les nœuds du réseau cristal- 
lin. 

Ainsi, au lieu de résoudre une équation de Schrôdinger assez com- 
pliquée pour l’ensemble du cristal : 


Hp {rx}, (Rij) = ES {rs}, {Ri}), (3.3.6) 


il suffit de résouûre deux équations plus simples: 
pour les noyau\ (pour le réseau cristallin) 


H:0 ({Ri}) = E"O ({Ri}), (3.3.7) 
pour les électrons 
H2@ ({rx}) = Eœ ({rx}), (3.3.8) 
avec 
E*YT—=ET+E. (3.3.9) 


L'’approximation que nous venons d'appliquer est nommée ap- 
proximation adiabatique. En utilisant cette approximation, considé- 
rons les vibrations thermiques du réseau cristallin, en faisant abstrac- 
tion des mouvements électroniques. Respectivement, au $ 3.4 sera 
examiné le mouvement des électrons dans l'hypothèse que les noyaux 
sont au repos dans les nœuds du réseau. 

Remarquons qu’à l’approximation adiabatique on considère 
rigoureusement parlant non pas des « noyaux dénudés» mais les 
noyaux et les électrons des couches entièrement remplies. Aussi, 
emploierons-nous souvent dans ce qui suit le terme d’« atome » 
au lieu du terme de « noyau ». 


Passage des vibrations réelles aux vibrations normales. Le passage 
aux vibrations normales a été étudié au $ 3.1 relativement aux molé- 
cules polyatomiques. On procède de la même façon pour étudier le 
passage aux vibrations normales dans un réseau cristallin. 

L'introduction de vibrations normales correspond au passage de 
l'étude du mouvement des atomes oscillants isolés à l’étude des mou- 
vements collectifs qui prennent naissance dans un cristal considéré 
comme un ensemble ordonné. Dans une structure idéale, tous les 
atomes sont physiquement égaux en droits de sorte que l’excitation 
de n'importe lequel des atomes doit être répartie dans toute la struc- 
ture. En d'autres termes, tout mouvement d’un atome distinct sti- 
mulera des mouvements correspondants des atomes voisins; il en 
résultera la propagation d’une onde dans le réseau cristallin, c’est- 
à-dire un mouvement collectif typique. L'ensemble des mouvements 
collectifs peut être représenté sous la forme d’une superposition d’on- 
des monochromatiques planes (appelées ondes normales). Une onde 
normale isolée a pour expression 


e, (q) exp [—io, (q) t + iqnl. (3.3.10) 
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L'onde normale est définie par la donnée du vecteur d’onde q et 
de la polarisation &« (on remarquera l’analogie avec les ondes élec- 
tromagnétiques). Les grandeurs e et w sont respectivement le vecteur 
polarisation et la pulsation de l’onde ; le vecteur n fixe les nœuds du 
réseau cristallin. À chaque onde normale correspond un oscillateur 
normal ; rappelons à ce propos l'opération de décomposition d’un 
champ en oscillateurs que nous avons examinée au $ 1.3. 

En utilisant (3.3.10), représentons les déplacements thermiques 
réels du #7-ième atome du réseau sous la forme d’une superposition 
des vibrations normales: 


En = 2 2 €a (q) exp (— io (q) + iqn]. (3.3.11) 


Le nombre total de vibrations normales est égal à 3N où SW est le 
nombre d’atomes dans le cristal. L'indice &« pouvant prendre trois 
valeurs, la somme sur q comporte V termes. 

Le passage aux vibrations normales permet de considérer, sous 
l'aspect dynamique, un réseau de V atomes oscillants interdépendants 
comme un gaz formé de 3W oscillateurs harmoniques qui n'’interagis- 
sent pas. Dans ces conditions, toutes les informations sur la dynami- 
que du réseau sont concentrées dans les fonctions e, (q) et w, (aq). 
C'est la fonction w. (q) qui joue un rôle particulièrement important. 
La relation © = «, (q) porte le nom de relation de dispersion ou de 
loi de dispersion. 

Remarquons que le nombre fini de termes que comporte la somme 
sur q témoigne du caractère discret et borné de l’espace g (l'espace du 
réseau réciproque). La discontinuité de l’espace q provient du fait 
que l’espace ordinaire est borné (le cristal a un volume fini). Nous 
sommes ici en présence d’une analogie évidente avec le champ d’une 
onde lumineuse dans un volume fini (voir $ 1.3). Le caractère borné 
de l’espace q est une conséquence du fait que l’espace ordinaire est 
discret ou autrement dit que le vecteur n est discret. Dans ce dernier 
cas. il n’y a pas d’analogie avec le champ d’onde lumineuse. 

Pour nous assurer que l’espace g est borné, remarquons qu'aucune 
onde ayant une longueur inférieure à la double distance entre les 
atomes voisins (Amin — 24) ne peut apparaître dans le réseau. On 
peut donc écrire 


Imax = 23/hmin = T/4. (3.3.12) 


Désignons par 9; les composantes du vecteur q; alors, on obtient pour 
un réseau cubique 


—ma<q<x/a. (3.3.13) 


On voit donc que les vecteurs d’onde sont bornés par un certain 
domaine de l’espace g, dont le « volume » est égal à (2n/a)$ ou à 
(2x)°/v, où v est le volume de la maille élémentaire du réseau. Ce 
domaine est une zone de Brillouin (voir $ 3.2). 


144 QUELQUES QUESTIONS DE PHYSIQUE DE LA MATIÈRE [CH. III 


Conformément à (1.3.3), la discontinuité de l’espace qg est mesurée 
par des mailles de « volume » A, = (2x)°/V. En divisant par A, 
le « volume » de la zone de Brillouin, on trouve le nombre de vecteurs 


q : 
(2x)3/vA, = Vlv = N. (3.3.14) 


Remarquons qu’on considère souvent un espace q constitué par 
un grand nombre de zones de Brillouin, supposant dans ce cas que les 
points symétriques appartenant à deux zones différentes sont en 
fait équivalents. Puisque ces points diffèrent l’un de l’autre par le 
vecteur 2r1mTt (où t est le vecteur du réseau réciproque et m un entier), 
il en résulte que les vecteurs q et q + 2xmt sont physiquement équi- 
valents et par conséquent 


e. (4) = e (q + 21m), 


© (q) = wc (q + 2xmrt). (3.3.15) 


Vibrations acoustiques et vibrations optiques normales. Jusqu'ici 
nous avons considéré les réseaux de Bravais. Généralisons mainte- 
nant les résultats obtenus au cas d’un réseau à bise définie par v 
vecteurs de base (la maille élémentaire contient v nœuds). Dési- 
gnons par le nombre total d’atomes et par V, le nombre de mailles 
{N, = N/v). Le réseau considéré est constitué par v sous-réseaux 
de Bravais géométriquement identiques et introduits les uns dans 
les autres. 

L'indice de polarisation & prend maintenant non pas 3 mais 
3v valeurs; on dit qu’il y a 3v branches des vibrations normales. 
Dans ce cas, les 3 branches (celles qui correspondent aux branches 
des vibrations dans le sous-réseau de Bravais) sont appelées branches 
acoustiques et les autres 3v — 3 branches sont dites optiques. La 
présence de branches optiques n’est caractéristique que pour les ré- 
seaux à base ; dans le cas des réseaux de Bravais, ces branches n’exis- 
tent pas. Le nombre de vibrations normales est égal, comme aupa- 
ravant, à 34 et le nombre de vecteurs qg à 3N/3v = N.. 

Pour expliquer la différence qui existe entre les vibrations acous- 
tiques et les vibrations optiques, considérons le cas où qg = 0. A de 
telles vibrations correspondent des ondes de longueur infinie qui 
prennent naissance lorsque les sous-réseaux de Bravais sont déplacés 
comme un tout. Dans ces conditions, les vibrations acoustiques 
sont liées au déplacement simultané et identique de tous les v sous- 
réseaux et, par conséquent, de l’ensemble du réseau ; la fréquence de 
ces vibrations est évidemment nulle. Quant aux vibrations opti- 
ques, elles sont liées au déplacement des sous-réseaux l’un par rap- 
port à l’autre et leur fréquence est différente de zéro. On peut donc 
conclure que les branches acoustiques sont des branches des vibra- 
tions dont la fréquence s’annule lorsque g —+ 0, alors que les bran- 
ches optiques sont des branches dont la fréquence ne s’annule pas. 
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La figure 3.17 montre l'allure type de la fonction © = «, (q) 
(les courbes de dispersion) pour v = 3. On voit sur cette figure 9 
courbes correspondant à 9 branches des vibrations; les courbes 7, 
2, 3 sont des branches acoustiques, les autres étant des branches 
optiques. La figure illustre bien 
les luis caractéristiques: les vi- 
brations acoustiques sont à basses 
fréquences et les vibrations opti- 
ques à hautes fréquences ; la ban- 
de de fréquences Aw, des vibra- 
tions optiques est plus étroite 
que la bande de fréquences Aw: 
occupées par les vibrations acous- 
tiques. Les courbes de la 
figure 3.17 sont des courbes 
types: pourtant, dans la prati- 
que, des situations les plus di- 
verses peuvent se présenter. C’est Fig. 3.17 
ainsi par exemple que les bran- 
ches optiques peuvent se recouvrir, sur une étendue considérable, avec 
les branches acoustiques, surtout près du bord de la zone de Bril- 
louin. 


Spectre de fréquences des vibrations normales. Désignons ce 
spectre par g (w). La quantité g (w) do est le nombre de vibrations 
normales (d’oscillateurs normaux) dont les pulsations sont comprises 
dans l'intervalle de w à w + do. L'intervalle total de fréquences 
s'étend de zéro jusqu’à une certaine pulsation @max Caractéristique 
du réseau donné. La fonction g (w) est normée pour le nombre total 
de vibrations normales: 


@nax 


| g(u)do=3n. (3.3.6) 
0 


L'énergie W du réseau à la température T s'exprime par g (w) 
à l’aide de la relation suivante: 


Ohnnx 


W = | g (&) (Eu) do, 1(3.3.17) 


0 


où (E,,) est l'énergie moyenne à la température T d’un oscillateur 
normal de pulsation ©. En appliquant la relation (1.3.23) à (E,) 
on obtient 


W — | g (&) fo [exp (w/kT) —1]"! do. (3.3.18) 
0 


10—0833 
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La figure 3.18 montre, à titre d'exemple, le spectre de fréquence 
pour le silicium. Le réseau cristallin du silicium est un réseau à base 
v — 2). Le maximum net qu’on observe sur la figure pour w — 
— 1,7 .1013 Hz est lié aux vibrations optiques. Dans le cas considéré 
Omax — 1,8-10% Hz, ce qui correspond à une énergie de 0,01 eV. 
Cette quantité peut être prise pour évaluer la largeur de la bande 
d'énergie correspondant aux vibrations thermiques du réseau cris- 


tallin. 


Modèles dynamiques du réseau cristallin. Modèle d'Eïinstein: 
tous les atomes vibrent avec une seule et même pulsation (wE); dans 
ce cas on à 


g (w) = 3N6 (© — op). (3.3.19) 


Le modèle d’Einstein ne tient pas compte des interactions atomi- 
ques, et de ce fait, il est en principe inapplicable à la description 
des branches acoustiques ; pourtant, 
g dans certains cas et en particulier 
dans le cas des cristaux moléculai- 
res, ce modèle permet de décrire 
de façon approchée les branches 
optiques. 

Modèle de Debye: le réseau est 
identifié à un continuum élastique 
qui possède toutefois un nombre 
55 BAR fini de degrés de liberté égal à 3N. 

' FT hE Ce Der ET décrit assez bien les 

Fig. 3.18 vibrations acoustiques à basse fré- 

quence pour lesquelles la longueur 

d'onde est très grande par rapport 

à la distance entre les atomes voisins dans le réseau. Pour tenir comp- 

Le du nombre fini de degrés de liberté on coupe le spectre sur une 

certaine pulsation wh (dite fréquence caractéristique de Debye) 

telle que soit remplie la condition de normalisation (3.3.16). Les 

courbes de dispersion dans le modèle de Debye sont des droites 
(o — g). 

Puisque, dans le modèle de Debye, le réseau est confondu avec un 
continuum, on peut utiliser le résultat (1.3.4) obtenu pour les ondes 
électromagnétiques. En tenant compte du fait que la vitesse de l’onde 
élastique longitudinale diffère de la vitesse de deux ondes transver- 
sales (v, en polarisation longitudinale et v, en polarisation transver- 
sale), on peut écrire 


g (©) = (Vo’/2n?) (0, + 2v:°). (3.3.20) 


Ensuite, en appliquant la condition de normalisation (3.3.16) dans 
laquelle œ,nax = ©n, On trouve l’expression définitive pour le 
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spectre de fréquences de Debye : 


ONo/0h, wL<op, 
giu)= | D (3.3.21) 
où 
a __187°N | 
OD = TV ri 2vs) (3.3.22) 


Les modèles dynamiques que nous venons d'examiner peuvent 
se combiner dans divers problèmes. Dans ces conditions, le modèle 
d’Einstein peut être utilisé pour une représentation approchée des 
branches optiques et le modèle de Debye pour les branches acous- 
tiques. 


3.4. Bandes d’énergie dans les cristaux 


Approximation à électron unique — base de la théorie des bandes. 
Conformément aux observations faites au $ 3.3 sur l'approximation 
adiabatique, passons maintenant à l’étude des mouvements électro- 
niques, en faisant abstraction de la dynamique du réseau. Pour cette 
étude, nous supposons que les noyaux sont fixés dans les nœuds du 
réseau cristallin et que tous les électrons peuvent être nettement 
divisés en deux groupes: les électrons liés à des noyaux déterminés 
(les électrons disposés sur les couches entièrement remplies) et les 
électrons mis en commun par le cristal. Dans ce qui suit c’est le 
mouvement des électrons mis en commun quenous allons considérer. 

Utilisons les expressions (3.3.5) et (3.3.8) et tenons compte du 
fait que la fonction VU; ({r.}) peut être représentée par la somme sur 
électrons (puisque chaque électron interagit avec le champ du réseau 
indépendamment des autres électrons) : 


U; ({rx}) = 2 Uer (rx). 


Compte tenu de ces remarques, écrivons l'équation de Schrôdinger 
pour l’ensemble d'électrons mis en commun: 


[5 > pi++SS ne + 23 Ver |e (rx)) = Ep ({rr}) (3.4.1) 
Li kz_-kh° 


(rappelons que p4 est Ro impulsion du k-ième électron). 
Une simplification ultérieure est fondée sur la supposition que 


le terme LYS /rnx intervenant dans (3.4.1) peut être rempla- 


Thh° 


k£kh° 
cé, d’une façon jura. _ . somme sur électrons: 
_ NZ Uee (rx). (3.4.2) 
LT . 
rs 
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Autrement dit, en considérant les interactions électron-électron on 
suppose que chaque électron effectue son mouvement dans un certain 
champ commun à tout l'ensemble d'électrons (ou, comme on dit, 
dans un champ autocongruent). 

Il en résulte la décomposition de l’hamiltonien de l’ensemble 
d'électrons en une somme d’hamiltoniens « d'électron unique ». 
Cela permet de représenter la fonction d’onde œ ({r:}) de l’ensemble 
d'électrons sous forme de produit des fonctions d'onde « d’éle tron 
unique » (désignons-les par q. (r.)) après quoi l'équation (3.4.1) se 
transforme en une famille d'équations « d’électron unique » iden- 
tiques de la forme 


[pe + Uee(r) + Uer(r) ] ge) = Epe(r) (843) 


Dans cette expression, p et r sont respectivement l'opérateur im- 
pulsion et la coordonnée de l’un des électrons mis en commun, 
E est l'énergie de cet électron. 

Ainsi, en utilisant (3.4.2), on peut passer de la dynamique de l'en- 
semble d'électrons à la dynamique de l'électron unique qui se dé- 
place dans un champ 


U (x) = Uee (r) + User (r). (3.4.4) 


Ce passage correspond à l’approximation qu’on désigne sous le nom 
d’approximation à électron unique. 
Le potentiel U (r) est un potentiel périodique, sa période est 
égale à celle du réseau cristallin. On sait que l'énergie d'un électron 
qui se déplace dans un champ pé- 
E riodique se décompose en bandes 
alternées de valeurs permises et 
de valeurs interdites (fig. 3.19; 
les bandes permises sont h1churées). 
Cela signifie qu’à l’approxima- 
tion à électron unique, les états 
énergétiques des électrons dans le 
cristal doivent avoir une structure 
de bande. 
Ur) Un électron lié dans l'atome 
possède des niveaux d'énergie alors 
Fig. 3.19 qu'un électron libre se caractérise 
par un spectre énergétique conti- 
nu; un électron mis en commun par le cristal occupe, en un certain 
sens, une position « intermédiaire » : il est « libre », mais seulement 
dans les limites du cristal. Il est évidemment logique que les états 
énergétiques d’un électron mis en commun doivent être caractérisés 
par une structure de bande qui soit « intermédiaire » entre une struc- 
ture de niveaux discrets et un spectre continu. La liberté relative 
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du mouvement d’un électron mis en commun se reflète en particulier 
dans sa fonction d’onde qui est représentée sous la forme d’une fonc- 
tion de Bloch: 


œe (r) = u (r) exp (ipr/h) (3.4.5) 
(où p n’est plus un opérateur, mais la grandeur physique elle-même). 


C'est la fonction d'onde d’un électron libre exp (ipr/k) modulée par 
la fonction w (r) ayant la période de potentiel U (r). 


Modèle de Kronig-Penny. Ce modèle utilise un potentiel rectangu- 
laire périodique et unidimensionnel qui est représenté sur la figu- 
re 3.20. L'étude quantique de l’équation de Schrüdinger pour ce 


F 
E 
7) 
UC) 
/ . = 
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-b 0 a — 
Fig. 3.20 Fig. 3.21 


potentiel conduit, compte tenu de (3.4.5), à l’expression suivante 
qui relie l'énergie E de l’électron à son impulsion p: 


| F (aa) = cos (pa/h), (3.4.6) 
où 
F(œa) = cos (œa) + se sin (œa), 


a— V2mEl/h. (3.4.7) 


La figure 3.21 montre le graphique de la fonction F (aa). Il découle 
de (3.4.6) que l'inégalité | F (œa) [1 détermine les bandes d’éner- 
gie (elles sont hachurées sur la figure), alors que l'inégalité | F(&a) | > 
> 1 détermine les bandes interdites; l’axe des aa correspond ici 
à l'échelle des énergies. 

Les résultats (3.4.6) et (3.4.7) permettent de faire quelques re- 
marques utiles. Premièrement, si a—+ œ (le passage à l’électron 
libre), on a cos (œa) —+ cos (pa/h); cela correspond au passage à la 
relation de dispersion classique £ — p*/2m. Deuxièmement, l’exa- 
men de la figure 3.21 montre que l'énergie de l’électron présente des 
discontinuités lorsque cos (pa/h) — +1, c’est-à-dire pour pa/hk — 
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— man (m est un entier). Si l’on passe au vecteur d'onde de l’électron 
q (q = p/h), la dernière égalité devient 


q = rm/a. (3.4.8) 


Cela signifie que les discontinuités de l'énergie ont lieu à la limite 
de la zone de Brillouin. 

La figure 3.22 montre l'allure de la fonction E (gq) définie par la 
relation (3.4.6), c’est-à-dire la relation de dispersion pour l’électron 


SSD 
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Fig. 3.22 


dans un champ périodique; la relation de dispersion pour l’électron 
libre est montrée en pointillé. Cette figure illustre bien les d scon- 
tinuités de l'énergie à la limite des zones de Brillouin. En outre, 
Jes courbes de la figure 3.22 mettent en évidence le caractère quadra- 
tique de la relation de dispersion à proximité des limites des bandes 
d'énergie. 


Formation de bandes d’énergie comme effet de levée de la dégéné- 
rescence de permutation. L'état d'un électron dans l'atome est 
dégénéré avec une multiplicité 2 (27 + 1). Le facteur 2 est lié à la 
dégénérescence suivant le nombre de spin © et le facteur (21 + 1) 
à la dégénérescence suivant le nombre magnétique m. Si l'atome fait 
partie d’un ensemble ordonné de V atomes identiques mais reste 
isolé, la multiplicité de dégénérescence de l’état de l’électron devient 
égale à 2N (21 + 1). Le facteur est lié ici à une dégénérescence 
dite de permutation: dans un ensemble ordonné les atomes sont 
physiquement équivalents et de ce fait, l'énergie de l’électron ne 
peut pas dépendre du fait que cet électron se localise près de l’un 
des V atomes ou près d’un autre. Pourtant les atomes ne sont pas 
isolés dans l’ensemble (on a en vue un cristal), ils interagissent 
l'un avec l’autre. Cette interaction provoque la mise en commun 
de l’électron et lève partiellement la dégénérescence de ses niveaux: 
le niveau avec la multiplicité de dégénérescence 2NW (21 + 1) se 
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décompose en un système de W (21 + 1) sous-niveaux donc chacun 
reste doublement dégénéré. Ainsi, lorsque l’électron est mis en 
commun, la dégénérescence par permutation et la dégénérescence 
suivant le nombre m sont levées mais la dégénérescence suivant le 
nombre de spin © subsiste. 

Le système de W (21 + 1) sous-niveaux ne peut pas être consi- 
déré réellement comme un système discret. En effet, soit AE la 
largeur énergétique de ce système et Az la distance entre les sous- 
niveaux voisins: Ae — AE/N (2 + 1). Pour que le système de 
sous-niveaux soit discret il est nécessaire que Ae > h/t., où Te 
est la durée de vie de l’électron dans le cristal ; en d’autres termes, 
l'espacement des sous-niveaux doit être supérieur à l’indétermination 
sur l’énergie du sous-niveau. Cela signifie que doit être satisfaite la 
relation suivante: 


te > À (21 + 1) N/AE. (3.4.9) 


En posant ici (2/7 + 1) N & 10%, AE & 1 eV, on trouve que 7 
doit être supérieur à 108 s, c’est-à-dire supérieur à 10 ans. Puisque 
la durée de vie réelle d’un électron mis en commun dans le cristal 
ne peut être qu’inférieure à cette quantité, la relation (3.4.9) n’est 
évidemment pas vérifiée. Par con- 
séquent, le système de (27 + 1) N 
sous-niveaux doit être considéré 
comme une bande d'énergie dans 
les limites de laquelle l'énergie 
varie de façon continue. Soulignons 
que le nombre d'états de l’élec- 
tron dans cette bande reste fini. 
En vertu du principe de Pauli, la 
bande peut « contenir» au maxi- 
mum 2 (2! + 1) N électrons. C'est 
pourquoi on introduit les notions 
de « degré de remplissage de la ban- 
de », de « bande entièrement rem- 
plie », etc. 


Fig. 3.23 


La figure 3.23 illustre, à titre 
d'exemple, le processus de formation des 
bandes lors du rapprochement des atomes de sodium. Pour r = 2a (a est un 
paramètre du réseau de sodium) on a des niveaux énergétiques discrets des 
atomes libres; dans ce cas, les niveaux 1s, 2s et 2p sont entièrement occupés 
alors qu'au niveau 3s il n’y a qu’un seul électron. Pour r = a (le cas du cristal), 
les états occupés se conservent comme niveaux, alors que l’état 3s se transforme 
en bande: les électrons 3s sont mis en commun par le cristal. 


Distribution d'équilibre des électrons entre les divers états. La 
division de tous les corps en métaux, isolants (diélectriques) et 
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semi-conducteurs est conditionnée par la structure des bandes d’éner- 
gie et la distribution des électrons entre les états énergétiques. Il y a 
lieu de rappeler ici comment sont décrites à l'équilibre les distribu- 
tions des électrons. 

Soit r (E) dE le nombre d'électrons dans le volume V, dont les 
énergies sont comprises dans l'intervalle de £ à ÆE + dE. Compte 
tenu de (2.3.32), on peut écrire 


n(E)=f(E)q(E)=f(E)VE 4n(2m)*° V/(Qnk}. (3.410) 


La fonction f (£) décrit le nombre moyen des électrons dans l’état 
quantique d’énergie E. Pour un gaz électronique en équilibre à la tem- 
pérature T', la fonction f (E) est de la forme [voir (1.6.5)] 


f (E)=[ exp“ Q =k D +11", (3.4.11) 


où L est le potentiel chimique qu'on appelle niveau de Fermi. 


Fig. 3.24 


La figure 3.24 montre l'allure de la fonction f (E) pour trois cas. 

a) Un gaz électronique à T7 = 0; tous les états de £ < E#} sont 

occupés, tous les états de £ >> ER sont libres, 
# 1, E< Er, 

La quantité Er est appelée niveau de Fermi au zéro absolu et 


la température Tr — EF/k qui lui correspond est dite température 
de dégénérescence. Si le nombre total des électrons est égal à r,,ona 


Er=(3n./8nV)"" (2nñ)/2m. (3.4.13) 


b) Un gaz électronique fortement dégénéré (T < Tr); dans ce 
cas, la fonction f (£) est décrite par l'expression (3.4.11) dans la- 
quelle 


(3.419) 


(ne Er[t-$(2)]. (3.4.14) 
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L'allure de la fonction f (E) ressemble dans ce cas à un « échelon » 
correspondant à 7 = 0, mais elle présente une petite région d’éta- 
lement, dont la dimension est de l’ordre de kT. 

c) Un gaz électronique non dégénéré (T © Tr); dans ce cas on a 


e (27 3/2 
p(T)=kTin[ se (HE) ]. (3.4.15) 
On peut se convaincre que  < 0 et | u | © AT; aussi l'expression 
(3.4.11) se transforme-t-elle en expression de la distribution classique 
[voir (1.6.3)] 


f (E) = exp [(u — EY/ATI]. (3.4.16) 


Faisons attention à la position du niveau de Fermi sur l'échelle 
des énergies en fonction du degré de dégénérescence du gaz éléctro- 
nique. À la limite correspondant à la dégénérescence maximale, le 
niveau de Fermi baisse, en passant dans le domaine des valeurs 
négatives, et continue à descendre de plus en plus bas. Le degré de 
dégénérescence d’un gaz électronique est d’autant plus petit que le 
nombre d'états quantiques par électron est plus grand; il diminue 
lorsque la température T s’élève et la densité n,/V diminue. 


Métaux, diélectriques, semi-conducteurs. Les bandes d'énergie 
dans un cristal peuvent être occupées par les électrons à différents 
degrés. Ceci est lié au degré de remplissage des niveaux initiaux 
et au chevauchement possible des bandes. Lorsqu'il n’y a pas de 
chevauchement des bandes, un niveau entièrement occupé donnera 
évidemment une bande entièrement remplie alors qu’un niveau occupé 
à moitié donnera une bande qui sera aussi remplie à moitié. Pourtant, 
une bande vide et une bande remplie peuvent se chevaucher ; dans ce 
cas, le niveau occupé donnera une bande qui ne sera pas entièrement 
remplie. La figure 3.25 représente deux cas: a) la bande est remplie à 
moitié, les états occupés sont marqués par une double hachure ; b) la 
bande est entièrement remplie et au-dessus d'elle il y a une bande vide. 
Le cas a) correspond aux métaux et le cas b) aux isolants. Au sujet 
de ce dernier cas il y a lieu de faire la remarque suivante : bien que 
les électrons mis en commun possèdent une liberté de déplacement 
dans le cristal, celle-ci est insuffisante pour assurer la conduction 
électrique : il est nécessaire que les porteurs de charges possèdent 
aussi une certaine « liberté » de déplacement sur l'échelle des éner- 
gies. En effet, pour un transport dirigé de la charge la composante 
correspondante de la vitesse des électrons doit apparaître, ce qui est 
lié à un accroissement déterminé de l'énergie. Il est évident que 
dans le cas d’une bande entièrement remplie cet accroissement d’éner- 
gie est impossible ; c’est justement pour cette raison que le cas b) de 
la figure 3.25 correspond aux diélectriques. 
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Pour les métaux, n,/V = 10* cm-*; en portant ce nombre 
dans (3.4.13), on trouve £- & 1 eV et T;k & 10* K. Il est donc 
clair que pour des températures ordinaires T < TK. Cela signifie 
que le gaz d'électrons mis en commun dans un métal est un gaz 
dégénéré. Cette circonstance, jointe au mode particulier de remplis- 
sage de la bande illustré par la figure 3.25,a, a pour résultat que les 

variations de température utilisées dans 
E la pratique sont presque sans effet sur les 
électrons dans le métal. 

Il n’en est plus de même pour le cas 
représenté par la figure 3.25,b. Si la lar- 
geur AE de la bande interdite n’est pas 
trop grande (AE < 1 eV), une partie des 
électrons effectuent à T7 =0 un saut quan- 
tique à travers la bande interdite. Il en 
résulte l'apparition d'électrons dans la 
bande qui était auparavant vide; les pro- 
priétés conductrices du cristal s'en trou- 
vent radicalement modifiées: le diélectri- 
que se transforme en un semi-conducteur. 
Le nombre d'électrons dans la bande supé- 
rieure (appelée bande de conduction) varie 
sensiblement avec la température. Il a gé- 
néralement une valeur telle que le gaz 

Fig. 3.25 d'électrons peut être considéré comme non 

dégénéré et donc décrit par les expressions 

(3.4.16) et (3.4.15). Remarquons qu’un 

abaissement de température ne peut pas provoquer ici la dégéné- 

rescence du gaz, étant donné qu'il entraîne une diminution du 

nombre d'électrons lui-même dans la bande de conduction; au 
zéro absolu, le semi-conducteur devient un isolant. 

Le transport des charges dans le semi-conducteur est assuré non 
seulement par les électrons se trouvant dans la bande de conduction 
mais aussi par les électrons de la bande inférieure (appelée bande 
de valence), parce que le départ d’une partie des électrons de cette 
bande assure aux électrons qui restent une certaine « liberté » de 
déplacement sur l'échelle des énergies. 


Semi-conducteurs extrinsèques (dopés). Le tableau des phénomè- 
nes électroniques dans les semi-conducteurs est sensible non seule- 
ment à la température mais aussi aux impuretés. Supposons que l’on 
introduise dans le cristal de germanium (Ge) une impureté consti- 
tuée par de l’arsenic (As) (solution solide de substitution). Le cristal 
de Ge est un cristal de valence ; chacun des atomes tétravalents de 
Ge « détache » quatre électrons pour former quatre liaisons covalen- 
tes avec les atomes voisins. En pénétrant dans un nœud du réseau 


rq 
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cristallin au lieu de l’atome de Ge, l’atome de As de valence cinq uti- 
lise quatre électrons pour les liaisons interatomiques alors que le 
cinquième électron de valence est retenu à proximité de l’ion As* 
par une liaison coulombienne relativement faible. Si € est l'énergie 
de cette liaison, il surgit dans la bande interdite un niveau d’impu- 
reté situé à la distance énergétique & du bord inférieur de la bande de 
conduction (fig. 3.26). Pour Ge dopé à As on a & — 0,013 eV, AE — 
= 0,65 eV. L'énergie de liaison & est faible, de sorte que l’« électron 
d'impureté » passe facilement, grâce à l'excitation thermique, dans 
la bande de conduction, c’est-à-dire quit- 
te l’ion As* et se trouve mis en commun 
par le cristal. 

Le semi-conducteur considéré est un 
semi-conducteur de type z ou à impureté 
donatrice. On obtient aussi des semi- 
conducteurs de ce type en ajoutant à du 
silicium des impuretés constituées par le 
phosphore, l’arsenic, le lithium et dans 
certains autres Cas. 

Si l’impureté utilisée est d’une va- Fig. 3.26 
lence inférieure d’une unité à celle des 
atomes principaux, l'atome d'’impureté qui pénètre dans le 
réseau cristallin « emprunte » à la bande de valence l'électron qui 
manque pour saturer les liaisons interatomiques. Dans ce cas, un 
niveau dit niveau d’impureté acceptrice surgit dans la bande inter- 
dite, au voisinage du sommet de la bande de valence. Atitre d’exem- 
ples de semi-conducteurs du type p on peut indiquer le gérmanium 
ou le silicium dopé au bore, à l’indium, au gallium, etc. 


Les états dans la bande de conduction ou dans la bande de valence corres- 
pondent à des électrons dont la fonction d'onde se comporte comme si elle était 
« étalée » dans le cristal [voir (3.4.5)]. Les états des niveaux d'impureté cor- 
respondent à des électrons spatialement localisés. Le degré de localisation d'un 
électron dépend de la position du niveau d'impureté: plus la valeur de & est 
petite, plus faible est la localisation de l’électron et plus grande est la proportion 
dans laquelle est « étalée » sa fonction d'onde. 


Masse efficace. Tenons compte du fait que tous les déplacements 
dans l’espace des vecteurs d'onde à des distances multiples de 2x/a 
ne changent physiquement rien et ramenons les courbes de disper- 
sion pour un électron mis en commun à une seule zone de Brillouin. 
Dans ce cas, la figure 3.22 se transforme en la figure 3.27. La courbe 1 
de la figure 3.27 est la courbe de dispersion de l’électron dans la 
bande de conduction et la courbe 2, dans la bande de valence. Dans 
les limites des régions indiquées sur la figure par des cercles en poin- 
tillé, les courbes sont décrites par des paraboles. Etant donné qu'une 
parabole correspond à la relation de dispersion pour un électron 
libre (£ = h°qg*/2m), on peut conclure qu’à proximité des bords des 
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bandes est applicable le modèle des électrons libres. Il est vrai que 
la masse m’ de ces électrons peut différer de m et qu’en outre, la 
courbure inversée de la parabole dans la bande de valence indique 
qu'ici m < 0. 

Le passage aux électrons libres de 
masse m' est une simplification de l’équa- 
tion de Schrôüdinger à électron unique 
(3.4.3). Cette simplification utilise la 
périodicité du potentiel Uee + Uez et 
transforme, au moyen de la renormalisa- 
tion correspondante de masse de l’élec- 
tron (m—-m'), l'équation (3.4.3) en 
l'équation suivante: 


— p?qe = Eve. (3.4.17) 


Appliquée à la bande de conduction, 
l'équation (3.4.17) décrit des particu- 
les à déplacement libre appelées « électrons de conduction» 
alors que dans le cas de la bande de valence elle décrit des particules 
appelées « trous » (ou lacunes). La grandeur m”’ est appelée masse 
efficace. Dans la suite de cet ouvrage, la masse efficace de l’électron 
de conduction sera notée m, et celle du trou m,. 


Les électrors de conduction ne diffèrent que très peu des électrons ordinaires 
(à condition bien sûr que m, = m). C'est pourquoi l'étude précédente reste 
en vigueur; il faut seulement remplacer m par m.. En ce qui concerne les trous, 
ils diffèrent considérablement des électrons. Le passage de l’électron à travers 
la bande interdite a pour effet de provoquer l'apparition d’un état occupé dans 
la bande de conduction et d'un état vide dans Îa bande de valence. Le mouve- 
ment de l’électron dans la bande de conduction peut être considéré comme un 
déplacement de l’état occupé sur le fond des états libres. Quant au mouvement 
des électrons qui restent dans la bande de valence, il peut être considéré, de 
façon symétrique, comme un mouvement de l’état libre sur le fond des états 
occupés. C’est à cet état libre qu’on associe la notion de trou. Le trou possède 
une masse et une charge égales en grandeur, mais de sens opposé à la masse 
et à la charge de l’électron dont le départ a provoqué l'apparition de ce trou. 
Cela signifie que le trou doit être considéré comme une particule possédant 
une masse efficace positive et une charge positive. 


Niveau de Fermi dans les semi-conducteurs intrinsèques. Envisa- 
geons deux ensembles statistiques : un gaz d’électrons de conduction 
et un gaz de trous. Introduisons respectivement deux niveaux de 
Fermi: u pour les électrons et a” pour les trous. Etant donné que 
dans un semi-conducteur intrinsèque, l’électron et le trou sont 
produits par paires, leurs concentrations sont identiques (7, = ñnh). 
La figure 3.28 montre qualitativement comment varie la position 
des niveaux de Fermi des électrons (traits forts droits) et des trous 
(traits ondulés) avec l'augmentation de n, (et respectivement de n}), 
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la température T étant supposée constante. Vu qu’à température 
constante l’augmentation de n,et de #7, conduit à l'élévation du 
degré de dégénérescence du gaz, le niveau de Fermi doit monter dans 
le cas des électrons et descendre dans le cas des trous. Dans un gaz 
d'électrons et de trous en équilibre, les niveaux de Fermi des électrons 
et des tous se confondent : u = pu” (le cas c) de la fig. 3.28) ; dans ce 
cas, les concentrations de n, et de nr, seront en équilibre à la tempe- 
rature donnée 7. Toutes les autres situations représentées sur la figu- 
re 3.28 sont hors d'équilibre. Dans les cas a) et b) il y a un manque 


d) ë) f) 
Fig. 3.28 


d’électrons et de trous; l’état d'équilibre s'établit grâce aux passa- 
ges complémentaires des électrons à travers la bande interdite, de 
bas en haut. Dans les cas d), e) et f), au contraire, il y a un excès 
d’électrons et de trous; l'établissement d’un état d'équilibre s’ob- 
tient grâce aux passages des électrons de haut en bas. Dans ce der- 
nier cas, l’électron et le trou se détruisent mutuellement ou, comme 
on le dit, se recombinent. Le cas f) correspond à une forte dégéné- 
rescence du gaz d'électrons et du gaz de trous. Soulignons que dans 
un semi-conducteur intrinsèque cela ne peut avoir lieu qu’à l’état 
hors d'équilibre. 

Déterminons la position du niveau d’équilibre de Fermi (à l’état 
d'équilibre, il est commun aux électrons et aux trous). Pour origine 
de l'énergie prenons le fond de la bande de conduction (fig. 3.29). 
Suivant (3.4.10) et (3.4.16), écrivons pour les électrons de conduc- 
tion 

oo 


3/2 = 3/2 
= md enr [e-EnT VE GE ET quxT, (3.418) 


0 
Par analogie, pour les trous (fig. 3.29) 


: 3/2 
n= 2 (nm kT) Font /(2nh) = CD 6 SET eu AT. (3.4.19) 
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Vu que nr, — n,, on trouve 
exp{(u+p')4T]=(m,/m.)"*exp(—AEI/KT).  (3.4.20) 
En utilisant ensuite la condition d'équilibre (u = u’}), on obtient 
= —+AE+<EXTIn(m;/m.). (3.4.21) 


On voit qu’à l’état d'équilibre, le niveau de Fermi est pratiquement 
situé au milieu de la bande interdite. 


Niveau de Fermi dans les semi-conducteurs extrinsèques. Si dans 
un semi-conducteur intrinsèque les gaz dégénérés d'électrons et de 
trous ne peuvent être obtenus qu’à condition d’un déséquilibre 


r 


4E 


Fig. 3.30 


considérable, dans les semi-conducteurs extrinsèques on peut y arri- 
ver à l’état d'équilibre. Remarquons qu’un gaz d'électrons dégénéré 
en équilibre peut être réalisé dans un semi-conducteur de type n et 
un gaz de trous dégénéré en équilibre dans un semi-conducteur de 
type D. 

Considérons un semi-conducteur extrinsèque de type 7. À des 
températures suffisamment basses (de l’ordre de 10 à 50 K) on peut 
négliger les passages des électrons à travers la bande interdite et ne 
considérer que les passages du niveau d’impureté dans la bande de 
conduction. Dans ce cas, les trous n'existent pas; il n’y a que des 
électrons de conduction. Le niveau de Fermi d’un tel ensemble d’élec- 
trons à l’équilibre est défini par la relation 


de seu n° (214) 1. (24.29) 


9 (21m,kT)°/2 


où n'est la concentration en atomes d’impuretés. Lorsque la con- 
centration en impuretés est forte, la valeur de u peut s'élever au-des- 
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sus du fond de la bande de conduction (u > 0), ce qui correspond 
justement à une forte dégénérescence du gaz électronique. 

Il est intéressant de suivre la variation de la position du niveau de Fermi 
à l'équilibre avec l'augmentation de la température. Dans ce cas il convient 
de tenir compte du fait qu'avec l'élévation de la température les transitions 
entre bandes commencent à jouer un certain rôle de sorte que le niveau de Fermi 
à l'équilibre doit décrire non pas un ensemble purement électronique mais un 
ensemble d'électrons et de trous. À des températures suffisamment élevées, 
les impuretés s'épuisent de sorte que le rôle principal sera joué par les transitions 
entre bandes; le cristal extrinsèque commence à se comporter comme un cristal 
intrinsèque si bien que le niveau de Fermi à l'équilibre sera défini par la relation 
(3.4.21). La figure 3.30 montre l'allure de la fonction pu (T) pour un semi-con- 
ducteur de type n, correspondant à une concentration en impuretés assez élevée. 


Des raisonnements analogues peuvent être développés pour un 
semi-conducteur extrinsèque de type p. Dans un tel semi-conducteur 
on peut obtenir, à de basses températures et une concentration en 
impuretés suffisamment élevée, un gaz de trous dégénéré à l’état 
d'équilibre. 


3.5. Quasi-particules dans les solides 


Le cristal comme un gaz de quasi-particules. La dynamique atomi- 
que d’un cristal parfait est décrite par des mouvements collectifs. 
Un exemple de ces mouvements peut être fourni aussi bien par les 
ondes normales (voir $ 3.3) que par les mouvements des électrons 
mis en commun (voir $ 3.4). Les mouvements collectifs sont réalisés 
sous forme d'ondes monochromatiques planes 


exp (—iwt + iqn), (3.5.1) 


où la coordonnée spatiale est remplacée par le vecteur n qui fixe 
les nœuds du réseau cristallin. Au point de vue de la mécanique quan- 
tique, l’ensemble d'ondes planes de pulsation w et de vecteur d’onde 
q correspond à un gaz de particules se déplaçant librement, dont 
chacune possède une énergie e — kw et une impulsion p = Àq. Autre- 
ment dit, au point de vue quantique, les mouvements collectifs dans 
le cristal sont équivalents au gaz de certaines particules. Dans le 
cas général, ces particules sont appelées excitations élémentaires ou 
quasi-particules. 

Il faut distinguer entre les quasi-particules et les particules réelles 
(électrons, atomes, ions) dont est réellement construit le cristal. Les 
quasi-particules sont un modèle corpusculaire des mouvements ondu- 
latoires collectifs. Formellement, elles résultent de la quantification 
des ondes qui se propagent dans une structure périodique; il est 
naturel qu'elles reflètent les traits spécifiques d’une structure con- 
crête. Les quasi-particules existent dans la mesure où existe la struc- 
ture elle-même. Elles ne peuvent pas être « retirées» du cristal; 
elles disparaissent lorsque le cristal est détruit. 
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La représentation du cristal sous la forme d’un gaz de quasi- 
particules constitue l’aspect fondamental de la méthode des exci- 
tations élémentaires ou de la méthode des quasi-particules. Cette 
méthode joue le rôle principal dans la théorie moderne du solide 
parce qu'elle permet de réduire la dynamique extrêmement complexe 
d’un grand ensemble de particules réelles en interaction forte à la 
dynamique relativement simple du gaz de quasi-particules. 


Types de quasi-particules. Les mouvements collectifs peuvent 
être de nature physique différente; par suite, on distingue divers 
types de quasi-particules. On peut les classer en deux groupes: les 
quasi-particules d'origine collective et les quasi-particules d’origine 
individuelle. Dans le premier cas, les quasi-particules n'ont rien 
de commun avec les particules réelles distinctes; l’e apparition » 
de telle quasi-particule est due au mouvement de tout l’ensemble 
de particules réelles. Dans le second cas, la quasi-particule « provient» 
d'une particule réelle distincte dont les caractéristiques varient 
par suite de sa mise en commun par l’ensemble. 

Les vibrations thermiques du réseau cristallin font naître des 
ondes normales. La quantification de ces ondes donne des quasi- 
particules appelées phonons. Dans une structure magnétique ordon- 
née, dans un ferromagnétique par exemple, prennent naissance des 
mouvements collectifs sous la forme d'ondes dites ondes de spin qui 
sont liées aux modifications de l'orientation des moments de spin 
des ions de la structure magnétique. La quantification des ondes de 
spin conduit à des quasi-particules appelées magnons. Dans un ensem- 
ble d'électrons et de trous (plasma électrons-trous) prennent naissance 
des mouvements collectifs sous la forme d'ondes dites ondes de plas- 
ma qui sont liées à la variation de la densité du plasma. La quanti- 
fication des ondes de plasma aboutit à des quasi-particules qu’on 
appelle plasmons. Les phonons, les magnons et les plasmons sont 
des exemples de quasi-particules d’origine collective. 

Comme exemple de quasi-particules du deuxième groupe on peut 
citer les électrons de conduction et les trous. Chaque quasi-parti- 
cule de ce type « provient » (seul ou de paire avec une autre quasi- 
particule) d’un électron réel déterminé qui a effectué une transition 
quantique correspondante. On est ici en présence d’une correspon- 
dance entre la quasi-particule et la particule réelle qui l’a fait 
naître. Néanmoins, dans ce cas aussi, le mouvement des quasi-parti- 
cules a un caractère collectif, bien que moins évident que dans le 
cas des phonons par exemple. Le caractère collectif du mouvement 
des électrons de conduction ou des trous se manifeste par un « étale- 
ment » dans l’espace de leurs fonctions d'onde, par l’impossibilité 
de les localiser à proximité d’un nœud quelconque du réseau, c'’est- 
à-dire par le fait que ces quasi-particules sont mises en commun par 
tout l’ensemble atomique qui forme le cristal. 
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Energie d’un cristal considéré comme un gaz de quasi-particules. 
Compte tenu des quasi-particules de divers types, l'énergie du cristal 
peut s’écrire sous la forme 


L 2 Ei+ 2 2 Eh; (3.5.2) 


où Æ, est l'énergie du gaz de quasi-particules du i-ième type; E;, 
l'énergie d'interaction entre les quasi-particules du i-ième et du 
k-ième type (dans un cas particulier i = k). 

Si l’excitation du cristal est relativement faible (les températures 
ne sont pas trop élevées), les mouvements collectifs dans le cristal 
peuvent être considérés en première approximation comme des mou- 
vements sans interaction. Dans ce cas, le gaz de quasi-particules est 
un gaz parfait, ce qui permet de négliger l'énergie d'interaction 
des quasi-particules. Le gaz de quasi-particules étant supposé par- 
fait, écrivons l'énergie du cristal sous la forme: 


=ÿE=x | ef: (e) pi (e) de (3.5.3) 


Dans cette expression, f; (e) est le nombre moyen de quasi-particu- 
les de i-ième type dans l’état quantique d'énergie e; œ; (e) de le 
nombre d'états de la quasi-particule de i-ième type dans l'intervalle 
d'énergie compris entre e et e + de. 

La fonction f; (e) est déterminée par le caractère de la statistique 
des quasi-particules de type donné ainsi que par le caractère et 
le degré d’écart par rapport à l’état d'équilibre du gaz de quasi- 
particules. A l'équilibre, cette fonction revêt une forme univer- 
selle : 
pour les quasi-particules-bosons [voir (1.6.4)] 


f; (e) = exp EE D 1], (3.5.4) 
pour les quasi-particules-fermions ” (1.6.5)] 
fi@)=exp[ = +1]. (3.5.5) 


La fonction ; (e) porte le nom de spectre d'excitation de la 
i-ième branche. Dans le cas de quasi-particules d'origine individuelle 
(électrons de conduction et trous) cette fonction est décrite par l’ex- 
pression (2.3.32) dans laquelle on substitue à la masse m la masse 
efficace m’ déterminée par la structure du cristal. Dans le cas des 
quasi-particules d’origine collective (phonons, magnons, plasmons) 
la fonction ®; (e) dépend essentiellement du type de quasi-particules 
et de la structure périodique concrète considérée. 

La relation (3.5.3) décrit la structure des états énergétiques d’un 
cristal parfait. La base de la structure est constituée par le terme 
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électronique qui détermine des bandes d'énergie ayant une largeur 
de l’ordre de 1 eV. Les autres termes intervenant dans la somme 
(3.5.3) déterminent un élargissement supplémentaire, relativement 
faible, des bandes d'énergie des électrons; c'est ainsi par exemple 
que le terme dû aux phonons provoque un élargissement de l’ordre 
de 0,01 eV. Si le cristal n’est pas parfait, on voit apparaître, comme 
il a été déjà dit, des niveaux énergétiques d’impuretés dont la rela- 
tion (3.5.3) ne tient pas compte. 


Quasi-particules et particules réelles. A la différence des particu- 
les réelles, les quasi-particules « vivent » dans un espace discret, 
dans une structure périodique. L’espace des quasi-particules étant 
discret, leur impulsion prend des valeurs physiquement différentes 
seulement dans les limites de la zone de Brillouin. Autrement dit, 
l'impulsion d’une quasi-particule est déterminée à un terme multiple 
de 2xht près. En outre, l’espace des quasi-particules est limité par 
le volume du cristal; il en résulte la quantification de l’impulsion 
(il est vrai que la discontinuité de l’impulsion est relativement peu 
élevée et n’est pas toujours prise en considération). Ces propriétés 
caractérisant l'impulsion des quasi-particules sont faciles à mettre 
en évidence si l’on se reporte aux propriétés du vecteur d'onde q 
des ondes normales, examinées au $ 3.3. 

C'est surtout entre les particules réelles et les quasi-particules 
d'origine collective que les différences sont particulièrement grandes. 
Pour les particules réelles la loi de dispersion est d’une application 
universelle (fig. 3.31, a): 


e — p’/2m pour les particules non relativistes, 
e — pc pour les photons. (3.5.6) 


Le spectre d’excitation est donc aussi universel (fig. 3.31,b): 


p(e) — Ve pour les particules non relativistes, 
 (e) — e* pour les photons. (3.5.7) 


En ce qui concerne les quasi-particules d'origine collective, la loi de 
dispersion et le spectre d’excitation dépendent essentiellement des 
propriétés de l’« espace » concret dans lequel ces particules « vivent », 
c'est-à-dire des particularités structurales et dynamiques du cristal 
donné. Dans ces conditions, la loi de dispersion des quasi-particules 
s'avère anisotrope : elle dépend aussi de la direction dans le cristal. 


Phonons. Comme il a été dit plus haut, la quantification des 
ondes normales mène à la notion de phonons. Si ©, q, « sont respec- 
tivement la pulsation, le vecteur d'onde et la polarisation d’une onde 
normale, les phonons correspondant à cette onde ont l'énergie € — 
= fiw, l'impulsion p — Àq et la polarisation &. La loi de dispersion 
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wo — &,% (q) pour les ondes normales se transforme maintenant en 
une loi de dispersion pour les phonons. De ce fait, les courbes repré- 
sentées sur la figure 3.17 peuvent être considérées comme un exemple 
de courbes de dispersion pour les phonons. Il est facile de voir que 
ces courbes diffèrent considérablement des courbes de dispersion 
montrées sur la fig. 3.31,a pour les particules réelles dans l’espace 
libre. Etant donné que les vibrations normales possèdent plusieurs 
branches, on dit aussi qu'il existe plusieurs branches de phonons; 
on utilise en particulier les termes de 

« phonons acoustiques » et de « phonons E 

optiques ». 

Le spectre de fréquences représenté sur 
la figure 3.18 pour le silicium peut servir "P 
d'exemple de spectre d’excitation des pho- 
nons. Îlest facile de voir qu'il diffère nota- 
blement des spectres d'excitation des parti- 
cules réelles montrés sur la figure 3.31,b. 
Dans le cadre du modèle de Debye, le 
spectre d’excitation des phonons est décrit 
par l'expression (3.3.21); dans ce cas il pré- 
sente une certaine analogie avec le spectre 
des photons. 

Les phonons peuvent étre excités en 
grand nombre dans le même état et le nom- | 
bre total des phonons dans le système n'est Fig. 3.31 
pas une quantité qui se conserve. Cela signifie 
qu'au point de vue de la statistique, les phonons sont des bosons 
(quelle que soit la statistique à laquelle obéissent les atomes qui 
constituent le cristal) et leur potentiel chimique u = 0. Ainsi, le 
gaz de phonons en équilibre se décrit par une fonction fm (e) de la 
forme 


fon (e)= [exp (e/AT)— 111. (3.5.8) 


En tenant compte de (3.5.8) et (3.5.3), on obtient pour la composante 
de phonons de l’énergie du cristal l'expression suivante: 


En = | e [exp (e/AT) — 117! Pon (£) de. (3.5.9) 


Cette expression est en accord avec l'expression (3.3.18) qui décrit 
l'énergie du réseau cristallin en « langage » d'ondes normales. 


Phonons et photons. Les différences entre les phonons et les pho- 
tons peuvent être résumées comme suit. 

a) Le photon et le. phonon sont de nature physique différente; 
le photon est le quantum du champ d'onde électromagnétique alors 
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que le phonon est le quantum du champ d’onde sonore (élastique). 
Les phonons n’« existent » que dans le réseau cristallin; il est ab- 
surde de parler d’un faisceau de phonons sortant d'un cristal. 

b) L’impulsion du phonon se quantifie et est bornée par les 
limites de la zone de Brillouin ; l’impulsion du photon peut prendre, 
en principe, n'importe quelle valeur. L'énergie du phonon a une 
valeur limite qui est caractéristique du cristal choisi; l'énergie du 
photon n’a pas de valeur limite. 

c) Le photon possède deux polarisations. Le phonon a 3v polari- 
sations, v étant le nombre minimal des atomes dans une maille élé- 
mentaire. 

d) La loi de dispersion pour le photon est universelle et isotrope 
(e — pc). La loi de dispersion pour le phonon dépend du choix 
du cristal et du choix de la direction dans ce cristal. 

Les ensembles de photons ont été examinés en détail aux pre- 
mier et deuxième chapitres du présent ouvrage. Plusieurs résultats 
obtenus dans ces chapitres peuvent être appliqués à des ensembles 
de phonons si, à côté des différences, on tient compte des analogies 
qui existent entre les photons et les phonons: 

a) Le photon et le phonon ne portent pas de charge électrique 
et ne possèdent pas de masse au repos, ils sont localisés dans l'espace 
à une longueur d'onde près. 

b) Le photon et le phonon possèdent les mêmes caractéristiques 
statistiques : ils sont des bosons ayant un potentiel chimique nul. 
Soulignons à ce propos l’analogie qui existe entre les expressions 
(3.5.8) et (1.3.25). 

c) Par analogie avec les états kœ des photons on peut considérer 
les états qx des phonons. 

C'est surtout entre les photons et les phonons de Debye, c’est-à- 
dire les phonons considérés dans le cadre du modèle de Debye, que 
les analogies sont nombreuses. La longueur d’onde de ces phonons 
est très grande par rapport au paramètre du réseau, ce qui permet 
de remplacer le cristal par un milieu continu isotrope; pour cette 
raison, la loi de dispersion de ces phonons (e— liq) ainsi que le 
spectre d’excitation (p— e*) s’avèrent analogues à la loi de disper- 
sion et au spectre d’excitation des photons. 

Les analogies qui existent entre les photons et les phonons per- 
mettent d'utiliser dans le cas des phonons l’appareil mathématique 
de la seconde quantification qui a été étudié dans les chapitres 
précédents relativement aux photons. En le faisant, il faut rempla- 
cer les oscillateurs de radiation (oscillateurs du champ de rayon- 
nement) par des oscillateurs normaux répondant aux vibrations 
normales du réseau cristallin. 

__ Soient C, et C? respectivement les opérateurs de création et d’an- 
nihilation du phonon dans l’état s. L'opérateur u de déplacement du 
n-ième ion oscillant du réseau, possédant une masse M, peut s’écrire 
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sous la forme 


u= 2; (Cu, +Cius), (3.5.10) 
où 
u, = e, VR/2MN,0, exp (—iost + iqsn). (3.5.11) 


La relation (3.5.10) est analogue à la relation (2.4.7) obtenue pour 
l'opérateur potentiel vecteur du champ d’une onde lumineuse, alors 
que la relation (3.5.11) correspond à la relation (2.4.8) pour les 
photons. Les éléments de matrice des phonons ont la même forme que 
les éléments de matrice (2.4.19) à (2.4.23) obtenus pour les photons. 
Par analogie avec (1.3.35), l’hamiltonien du réseau cristallin peut 
s’écrire sous la forme 


Hn= D, D ho (Cinq ++). (3.5.1) 
&œ q 


En conclusion, il est utile de comparer les valeurs caractéristiques 
des énergies et des impulsions des photons et des phonons. Pour une 
longueur d’onde de la lumière égale à 1u, l’énergie du photon vaut 
1,2 eV. La valeur caractéristique maximale de l'énergie du phonon 
est de l’ordre de 0,01 eV. On en déduit que dans le domaine de la 
lumière visible et surtout dans le domaine ultraviolet, l'énergie du 
photon est beaucoup plus grande que celle du phonon. Dans l’infra- 
rouge, ces énergies peuvent être comparables (pour des longueurs 
d’onde de la lumière de l’ordre de 10°u et plus). Considérons mainte- 
nant les impulsions des photons et des phouons. Pour À = {u, le 
vecteur d'onde du photon est de 105 cm”! environ. La valeur caracté- 
ristique du vecteur d'onde du phonon correspond aux dimensions 
de la zone de Brillouin et est donc égale à x/a = 108 cm-!. Il s’en- 
suit que dans le proche ultraviolet, dans le domaine visible du spectre 
et surtout dans l’infrarouge, l'impulsion du photon est très petite 
par rapport à celle du phonon. On suppose dans ces conditions que 
le rôle des phonons dont les vecteurs d’onde qg < :x1/a est généralement 
sans importance. Ainsi, si l'énergie du photon est en règle générale 
beaucoup plus grande que l’énergie du phonon, une situation inverse 
se présente en ce qui concerne leurs impulsions : l’impulsion du pho- 
ton est, en règle générale, bien inférieure à l’impulsion du phonon. 


Interactions entre les quasi-particules. La relation (3.5.3) corres- 
pond à un cas simplifié où le gaz de quasi-particules est supposé par- 
fait. Dans le cas général, il faut appliquer la relation (3.5.2), c’est- 
à-dire tenir compte des interactions entre les quasi-particules. Ces 
interactions déterminent toute une série de phénomènes physiques 
et font apparaître de nouveaux types de quasi-particules. 

Interaction phonon-phonon. L'absence d'interaction entre les 
phonons corresnond à l’harmonicité des vibrations des atomes (ions) 
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du réseau cristallin. Les interactions entre les phonons apparaissent 
lorsqu'on tient compte de l’anharmonicité des vibrations du réseau. 
Ces interactions causent plusieurs phénomènes macroscopiques tels 
par exemple que la dilatation thermique des cristaux, l'apparition 
d’un terme linéaire dans l’expression donnant la capacité calorifique 
du cristal, etc. 

Interaction électron-phonon. A l’approximation adiabatique, les 
vibrations du réseau cristallin et les mouvements des électrons mis 
en commun par le cristal sont considérés séparément, autrement dit, 
sans qu’on tienne compte de l’interaction entre les électrons et les 
phonons. Dans ces conditions, on réussit à étudier correctement les 
états énergétiques du cristal; pourtant toute une série d'effets impor- 
tants dus à l'interaction entre les électrons et les phonons échappent 
à l'examen. Cette interaction se manifeste par l'absorption ou l’émis- 
sion d’un phonon par l’électron, ce qui entraîne en particulier l’amor- 
tissement des ondes sonores dans le cristal et l’apparition de la résis- 
tance thermique; par la diffusion de l’électron par le phonon, ce qui 
doit être considéré comme l’un des principaux mécanismes de la 
résistance électrique des cristaux; par l’échange de phonons virtuels 
qui se produit entre deux électrons, ce qui entraîne une attraction 
efficace des électrons et détermine l'effet de supraconductivité; 
par l'effet d'accompagnement de l’électron par un « nuage» de 
phonons qui peut modifier notablement la masse efficace et, de ce 
fait, faire apparaître une nouvelle quasi-particule appelée polaron. 

Interaction électron-électron. Cette interaction est responsable en 
particulier de l’apparition d’ondes de plasma et, donc, de plasmons. 
En outre, elle peut avoir pour effet de provoquer l'apparition de 
quasi-particules qui présentent pour l'électronique quantique un 
intérêt tout particulier. Ces quasi-particules sont appelées excitons. 

[nteraction phonon-photon. Les photons et les phonons optiques 
« ondes longues » polarisés transversalement peuvent présenter une 
ressemblance extraordinaire en ce qui concerne les énergies, les 
impulsions et les polarisations. Entre les photons et ces phonons se 
produit une interaction qui peut provoquer dans le réseau cristallin 
l'apparition de nouvelles quasi-particules appelées polaritons. Le 
polariton peut être considéré comme une coopération particulière 
du photon et du phonon. Les polaritons sont détectés dans les cris- 
taux ioniques. [ls présentent un intérêt considérable pour l’électro- 
nique quantique. 


Excitons. On sait que l'absorption des photons par les diélectri- 
ques et par les semi-conducteurs peut provoquer l'apparition de 
paires électron-trou. Dans ces conditions, deux situations qualitati- 
vement différentes peuvent se présenter : 

a) l’énergie du photon est supérieure à la largeur de la bande 
interdite (4o >> AË); les comportements de l’électron de conduction 
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et du trou qui apparaissent sont indépendants l’un de l’autre : chacu- 
ne de ces quasi-particules participe, indépendamment de l’autre, 
au transport de la charge électrique; 

b) l'énergie du photon est plus petite que la largeur de la bande 
interdite (wo << AË); l’électron de conduction et le trou qui appa- 
raissent forment dans ce cas une paire couplée dont l'énergie de 
liaison a pour expression 


e = AE — ho. (3.5.13) 


C’est à cette paire couplée qu’on donne le nom d'’exciton. L'exciton 
est électriquement neutre et ne participe pas directement au transfert 
de la charge électrique. La formation 
des excitons explique l’absorption de 
la lumière dans les diélectriques qui 
n'entraîne pas de photoconductivité. 

L'énergie de liaison e de l’exciton se 
quantifie de même que l'énergie de tout 
état lié. L’interaction coulombienne qui 
intervient entre l’électron de conduction 
et le trou permet de considérer l’exciton, 
de façon approchée, comme un « atome » 
hydrogénoïde particulier dont les niveaux 
d'énergie sont définis au moyen d'une 
formule de la forme de (3.1.4): 


En= —pet/2h?2n%ef,  (3.5.14) 


où u = meMmp/(m. + mp) est la masse réduite de l'électron et du 
trou, »r un entier, €, la permittivité du cristal. La figure 3.32 montre 
la structure des niveaux d'énergie des excitons à proximité du fond 
de la bande de conduction. Le niveau inférieur des excitons (n = 1) 
se situe à la distance e, — ue*/2hk°ef du fond de la bande de conduc- 
tion. La quantité €, exprime l'énergie qu'il est nécessaire de dépenser 
pour décomposer l’exciton se trouvant dans l’état fondamental en 
un électron et un trou libres. La recombinaison d’un tel exciton libère 
une énergie égale à AE — e,. Pour e; = 5 et u = 0,5 m on obtient 
e & 0,25 eV. 

L'exciton peut aussi être considéré comme un « électron excité » 
qui reste en permanence près du trou produit; dans des conditions 
bien déterminées, par exemple en cas de collision entre l’exciton 
et un atome d’impureté, une recombinaison de l’électron et du trou 
peut avoir lieu entraînant la libération de l’énergie d’excitation. Le 
dégagement d'énergie peut également avoir lieu lorsque l’exciton 
passe des états excités (7 >> 1) à l’état fondamental (7 = 1). On 
voit donc que les excitons représentent des « accumulateurs d'énergie 
atomiques » de type particulier qui sont capables de transporter l’éner- 
gie d’un point du cristal à un autre. C’est cette propriété qui détermi- 
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ne toute l’importance que revêt leur participation aux différents 
phénomènes intervenant dans les cristaux. 


Le degré de localisation spatiale de la fonction d'onde de l’exciton dépend 
du type de cristal. On admet généralement que les «dimensions» de l’exciton 
sont nettement supérieures à la distance qui sépare les nœuds du réseau cristallin. 
Toutefois, dans le cas des cristaux moléculaires, la « dimension » de l'exciton 
peut être de l’ordre de grandeur de cette distance. Dans ce cas, l’exciton doit 
être considéré comme un état excité de la molécule (exciton dit de Frenkel) 
passant d’une molécule à l’autre. 


Interaction exciton-phonon. Il est incontestablement important 
de tenir compte de l’interaction entre les excitons et les phonons. 
C'est ainsi par exemple que sans tenir compte de cette interaction 
il serait difficile d'expliquer l’absorption excitonique de la lumière 
dans le cristal. En effet, supposons que l'absorption d’un photon 
a pour effet de produire l’apparition d’un exciton qui n'’interagit 
pas avec les phonons (ni avec les autres excitons et les impuretés). 
Tout en conservant l’impulsion du photon, un tel exciton se dépla- 
cera dans le cristal, atteindra sa limite et finira par quitter ce cristal 
en se transformant en photon. Or, dans la réalité, l’exciton engendré 
par le photon interagit, et d’une façon assez intense, avec les autres 
quasi-particules et avant tout avec les phonons. Ce sont justement 
ces interactions qui déterminent le caractère du comportement de 
l’exciton dans le cristal. 

Les phonons peuvent aussi participer aux processus mêmes de 
création et d'annihilation de l’exciton. C’est pourquoi on distingue 
les excitons produits lors des transitions directes et les excitons 
apparus au cours des transitions indirectes. Lors d’une transition 
directe, il y a absorption d’un photon et production d’un exciton. 
Une transition indirecte comporte aussi l’absorption d’un photon 
et la production d’un exciton mais en outre elle implique l'annihila- 
tion ou la production d’un phonon. Les conditions de conservation 
de l'énergie et de l'impulsion des particules sont de la forme : 
pour une transition directe 


RO, — £exc, ÀAk = Pexc; (3.5.15) 
pour une transition indirecte 
Ro, + fiüph = Eexc, AK + Pph = Pexe, (3.5.16a) 
ou encore 
RO = Eexe + R©ph» ik = Pexe + Pph- (3.5.16b) 


Dans ces expressions, Âw, et #k sont l’énergie et l’impulsion du 
photon, on et ph l'énergie et l'impulsion du phonon, £&exc et Pexc 
l'énergie et l'impulsion de l’exciton [l'énergie &,. ne doit pas être 
confondue avec l’énergie de liaison & de l’exciton; dans le cas des 
transitions directes, par exemple, on a &ëexe = AE — &, voir 
(3.5.13)1. 
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La participation du phonon influe peu sur l’énergie de l’exciton, 
mais en revanche elle peut accroître considérablement son impul- 
sion. Il est naturel que l’annihilation d’un tel exciton n’est possible, 
elle aussi, qu’à la suite d’une transition indirecte, par l’intermé- 
diaire de la production d’un photon et de la production ou de l’anni- 
hilation d’un phonon (le phonon prend l’impulsion « en excédent » 
de l’exciton). Puisque la probabilité des transitions indirectes est 
moins grande que celle des transitions directes, il est clair que la 
« durée de vie » des excitons « indirects » est plus longue. La durée 
de vie qui est de l’ordre de 108 s pour les excitons « directs » peut 
atteindre une valeur allant jusqu’à 10-* s dans le cas des excitons 
« indirects ». Cela permet d'obtenir de hautes concentrations en 
excitons, d'emmagasiner ces quasi-particules. 


3.6. Tableau d’ensemble des transitions non optiques 
dans la substance 


Remarques générales. Les transitions qui ne font pas intervenir 
les photons sont dites non optiques. Ïl est commode de diviser les 
transitions non optiques dans la substance en deux groupes: les tran- 
sitions qui mettent en jeu les quasi-particules et les transitions qui 
ont lieu en cas de collisions entre les particules réelles (électrons, 
atomes, ions, molécules). Les transitions du premier groupe se pro- 
duisent dans les cristaux ainsi que dans les verres et les liquides. 
Les transitions du deuxième groupe s'effectuent dans les gaz et les 
liquides. 

Ce sont les transitions non optiques dans les gaz qui jouent un 
rôle important en électronique quantique. Le milieu gazeux est 
généralement représenté par un plasma à décharge gazeuse qui se 
caractérise par une concentration relativement élevée en particules 
chargées et excitées. On utilise aussi bien les décharges en régime 
impulsif que les décharges en régime continu; ces dernières peuvent 
être soit à basse température (décharges luminescentes), soit à haute 
température (décharges d'arc). 

Quand on dit que les photons n’interviennent pas dans les tran- 
sitions non optiques, on a en vue des photons réels. Pourtant, les 
photons peuvent « participer » aux transitions non optiques d’une 
façon virtuelle (les photons virtuels). De tels photons sont produits et 
absorbés au cours de la transition et, bien entendu, ne peuvent pas 
être enregistrés. Comme il a été indiqué plus haut, les états virtuels 
n’obéissent pas à la loi de conservation de l’énergie et il est donc 
dépourvu de sens de se demander d’où l’électron prend de l’énergie 
pour la production d’un photon virtuel. Considérons, à titre d’exem- 
ple, la diffusion d’un électron (e) par un atome (4): 


A+e—A*+e. (3.6.1) 
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Le symbole A* indique ici l'excitation de l’atome par suite de 
sa collision avec l’électron. Une partie de l'énergie cinétique de 
l'électron se transforme en énergie d’excitation. C'est un exemple 
caractéristique de transition non optique. Pourtant, ce même exem- 
ple peut être considéré avec des photons virtuels. À cet effet, au 
lieu de (3.6.1), écrivons 


eme+y, À + y— A*. (3.6.2) 


Ici, l’électron émet un photon virtuel qui est absorbé par l'atome. 
En d'autres termes, l'interaction entre l’électron et l'atome peut 
être considérée comme un échange de photons virtuels qui se produit 
entre les particules entrant en collision. De même que toute transi- 
tion virtuelle, les processus décrits par (3.6.2) ne peuvent pas être 
divisés dans le temps; ils doivent être considérés comme un proces- 
sus unique. 

Ainsi, les transitions non optiques peuvent être ramenées à une 
4 collection » de transitions optiques virtuelles. Cette circonstance 
peut être mise à profit lors du calcul des probabilités de transitions 
et de l'établissement des règles de sélection. 


Transitions non optiques dans les solides. Le tableau des transi- 
tions non optiques dans le solide est assez riche. On y rattache no- 
tamment : 

a) les transitions déterminées par les interactions entre les quasi- 
particules, indiquées au $ 3.5: les transitions phonon-phonon, élec- 
tron-électron, électron-phonon, exciton-phonon, etc. ; 

b) les transitions dues à l'interaction entre les atomes (ions) 
d'impureté et les vibrations du réseau cristallin : les passages des 
centres d’'impureté à des niveaux énergétiques inférieurs comportant 
la production de phonons, d’excitons et d’autres quasi-particules; 

c) les transitions conditionnées par l'interaction entre les cen- 
tres d’impureté (une telle interaction peut s'effectuer en particulier 
par l’échange d'’excitons virtuels); 

d) les transitions conditionnées par la recombinaison des paires 
électron-trou dans les semi-conducteurs et dans les diélectriques. 


La recombinaison des électrons et des trous peut être tant radiative (avec 
émission d'un photon) que non radiative. La recombinaison non radiative peut 
s'effectuer suivant l’un des deux mécanismes principaux: la recombinaison 
à phonons lorsque : énergie libérée est dépensée pour la production de phonons 
et la recombinaison par choc, lorsque l'énergie est transférée à d’autres électrons 
et trous (une sorte d effet MR Je a probabilité de la recombinaison à phonons 
augmente notablement dans le cas où elle s’effectue non pas par une transition 
entre bandes mais par échelons: par les centres d’impureté situés dans la bande 
interdite (recombinaison à phonons par impuretés). 


Collisions élastiques des particules dans les gaz. On distingue les 
collisions élastiques et les collisions inélastiques. Dans les collisions 
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élastiques l’énergie cinétique totale des particules entrant en colli- 
sion reste constante ; en d’autres termes, les particules n’échangent 
pas l'énergie qui est due aux degrés de liberté internes (les particu- 
les ne sont pas portées à des états plus excités ou à des états moins 
excités). Il ne se produit que l’échange d'énergie conditionné par les 
degrés de liberté de translation des particules entrant en collision. 
Indiquons trois types de collisions élastiques: entre les électrons 
(collisions e-e); entre les particules lourdes, c’est-à-dire les ato- 
mes, les ions et les molécules (collisions 4-4); entre les électrons 
et les particules lourdes (collisions e-À). 

En déterminant l'échange d'énergie cinétique des particules, les 
collisions élastiques sont responsables de l'établissement d'un état 
d'équilibre ou de quasi-équilibre du gaz de particules. L'échange 
d'énergie cinétique est le plus efficace durant les collisions entre 
les particules ayant la même masse; dans ce sens, les collisions 
e-A sont peu efficaces. Dans le cas d’un plasma à décharge gazeuse, 
la grande différence entre les masses des électrons et des atomes a pour 
conséquence la coexistance de deux ensembles statistiques relative- 
ment isolés: d’un gaz d'électrons et d'un gaz de particules lourdes. 
Chacun de ces ensembles peut se trouver dans un état proche de 
l’état d'équilibre mais à sa propre température: T, pour les élec- 
trons et T\ pour les particules lourdes; généralement 7, © T 1. 
Pour cette raison, on peut considérer séparément les fonctions de 
distribution des composantes électronique et atomique du plasma 
à décharge gazeuse. Remarquons que la faible efficacité caracté- 
rise justement les collisions e-A élastiques qui sont responsables de 
l'établissement de l’état d'équilibre. Quant aux collisions e-AÀ 
inélastiques examinées un peu plus loin, elles sont au contraire 
assez efficaces. 

Soit F (e) de la probabilité pour qu'un électron ait l’énergie 
comprise dans l’intervalle de valeurs de & à e + de. Pour un gaz 
électronique en équilibre, la fonction F (e) a, en vertu de (3.4.15), 
(3.4.16) et (3.4.10), la forme suivante (la distribution de Maxwell) : 


F(e)= ee VERT) exp(—e/kT.). (3.6.3) 


Il est aussi utile d'indiquer ici la distribution des électrons (dite 
distribution de Druwestein) caractéristique du cas où il existe un 
champ électrique continu E: 


F(e)=1,63 V e/es exp (—e?/e?), (3.6.4) 


es = V4m/3M ehE, 
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m étant la masse de l’électron, M la masse de la particule lourde, 
À la longueur de libre parcours de l’électron. La distribution de 
Druwestein diffère de la distribution maxwellienne par une pente 
plus raide dans le domaine des grandes énergies. 


Collisions inélastiques des particules dans les gaz. Durant les 
collisions inélastiques il se produit soit l’excitation soit au contraire 
la désexcitation des degrés de liberté internes (des degrés de liberté 
électroniques, de vibration et de rotation) des particules lourdes 
entrant en collision. Dans ces conditions, l’énergie cinétique totale 
des particules entrant en collision subit soit une diminution (chocs 
directs ou chocs de première espèce) soit une augmentation (chocs 
inverses ou chocs de seconde espèce). Indiquons les divers processus 
qu’on range dans la catégorie de collisions inélastiques. 

A. Excitation et désexcitation des atomes par un choc électronique. 
Les processus caractéristiques sont les suivants: 


A+e—A*+te, (3.6.5) 
At+te—+A<+e, (3.6.6) 
A* +e— A** +e, (3.6.7) 

Ate—A' +e+e. (3.6.8) 


Dans le processus (3.6.5), l’atome est excité à partir de l’état fonda- 
mental et dans le processus (3.6.7) à partir de l’état excité. Au cours 
du processus (3.6.8) a lieu l’ionisation de l'atome. 

B. Excitation et désexcitation des molécules par un choc électroni- 
que. Les processus caractéristiques (pour une certaine molécule 
biatomique AB) sont les suivants: 


AB +e->(AB}* +e, (8.6.9) 
(AB)* te AB +e, (3.6.10) 
AB+e— A*+B*+e, (3.6.11) 
AB +e—>(AB*ÿ* tete, (3.6.12) 
AB +e—(4*)}* + B*+e+e, (3.6.13) 
AB +e—> (AB-}* + A* + (B-}*, (3.6.14) 
AB + e-—>(AB-}* — (AB}ÿ* + e. (3.6.15) 


On s’aperçoit facilement que le tableau est plus riche dans le cas 
de l’excitation électronique des molécules que dans celui de l’exci- 
tation électronique des atomes. On doit avoir en vue que le signe * 
appliqué à la molécule signifie ici l’excitation non seulement des 
niveaux électroniques mais aussi des niveaux vibrationnels et rota- 
tionnels. Dans le processus (3.6.11), la molécule excitée se dissocie 
en atomes dont chacun peut se trouver dans un état excité. Dans le 
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processus (3.6.13), l’ion moléculaire excité se dissocie en un atome 
et un ion atomique. Dans les processus (3.6.14) et (3.6.15), il se 
produit d’abord la capture d’un électron par la molécule, comportant 
la production d’un ion moléculaire (AB-}*, et ensuite soit la dis- 
sociation de cet ion soit sa transformation en une molécule excitée 
(AB}*. 

C. Collisions inélastiques atome-atome. Les processus de deux 
types sont possibles : 


A +B—+ A* + B, (3.6.16) 
A + B* + A* + B. (3.6.17) 


Dans le processus (3.6.16), l’excitation de l’atome À a lieu grâce à 
l'énergie cinétique de l’atome B, alors que dans le processus (3.6.17) 
elle est due à la désexcitation correspondante de l’atome B ; ce der- 
nier processus a un Caractère de résonance. Des processus analogues 
peuvent avoir lieu non seulement lors des collisions entre les atomes 
mais également en cas de collisions entre les atomes et les molécules; 
il en résulte une excitation des niveaux vibrationnels et rotationnels 
de la molécule; en outre, les molécules excitées peuvent se dis- 
socier. 

D. Collisions provoquant la recombinaison des particules chargées. 
Les recombinaisons suivantes peuvent se produire : la recombinaison 
électron-ion (un électron se recombine avec un ion positif) et la 
recombinaison ion-ion (un ion positif se recombine avec un ion 
négatif). 

E. Collisions entre les atomes et les molécules provoquant des réac- 
tions chimiques déterminées. La diversité extraordinaire des proces- 
sus réunis sous le terme commun de « processus chimiques » est évi- 
dente. 

Les collisions inélastiques dans un gaz d'électrons et de particu- 
les atomiques lourdes seront examinées de plus près au $ 3.7. 


Migration de l'énergie. Par migration de l'énergie on entend un transfert 
non radiatif de l'énergie d'excitation électronique d un point de l'espace à un 
autre. Dans les solutions, la migration de l'énergie se ramène au transfert de 
l'énergie d’une molécule excitée (appelée donneur d'énergie ou sensibilisateur) 
à une molécule non excitée (accepteur d'énergie) se trouvant à une distance rela- 
tivement petite. Dans les cristaux, la migration de l’énergie d’un centre d’impu- 
reté à un autre peut se produire de différentes manières. Le mécanisme le dus 
important de la migration de l’énergie est son transfert par les excitons. L’exci- 
tation d'un centre d'impureté (donneur d'énergie) peut être réalisée sous la forme 
d’un exciton qui peut, en se déplaçant au sein du cristal, assurer l'excitation 
d’un autre centre d'impureté (accepteur d'énergie). En analysant ce processus, 
il convient de tenir compte tant des excitons réels qui diffusent dans le cristal 
d’un point vers un autre, que des excitons virtuels que peuvent échanger deux 
centres d’impureté interagissant l’un avec l’autre. 
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3.7. Collisions atomiques inélastiques 


Section efficace de collision inélastique électron-atome considérée 
à l’approximation de Born. Envisageons le processus suivant: un 
électron se diffuse sur un champ de forces atomiques V ; il en résulte 
le passage de l’électron de l’état caractérisé par le vecteur d’onde q 
à l’état caractérisé par le vecteur d'onde q” et le passage de l'atome 
d’un niveau énergétique x à un niveau énergétique m. Utilisons 
l’approximation de Born, c’est-à-dire considérons le potentiel d'in- 
teraction ÜU comme une perturbation. En appliquant la relation 
(2.3.29), écrivons la probabilité de diffusion de l’électron dans l’inter- 
valle d’angle solide dQ, par unité de temps, sous la forme 


dam = Lém, q'IUIn, q)l2o(e)dQ, (3.7.1) 


où œ (e) est la densité des états de l’électron libre d'énergie € par 
intervalle d'énergie unité et par angle solide unité. En posant, par 
souci de simplification, V = 1 et en appliquant la relation (2.3.32), 
mettons (3.7.1) sous la forme 


2m)Ÿ1® 2 
duonm = CE |(m, d'lU Im, DFA. (8.72) 
Désignons les fonctions d’onde de l’état initial et de l’état final 
de l'atome respectivement par %, et ,,; la fonction d’onde d’un 
électron se déplaçant librement est de la forme exp (iqr). Dès lors 


me, q'IUln, a)= | hUprexpli(a— ar]. (8.7.3) 


L'intégration se fait ici sur les coordonnées de tout le système (de 
l’électron et de l'atome). En supposant que l'intégration sur les 
coordonnées de l’atome est effectuée, récrivons (3.7.3) sous la forme 


me, a'[U1r, q)= (Unnexpli(a—a'hridr. (3.7.4) 


Dans cette dernière expression il ne reste qu’à intégrer sur les 
coordonnées de l’électron. 

Divisons (3.7.2) par la densité de flux d'électrons incidents (elle 
est égale à fig/m) et, en outre, utilisons l’expression (3.7.4). Finale- 
ment, on obtient pour la section efficace différentielle du processus 
de collision inélastique considéré l'expression suivante (formule de 
Born) : 

LE 
2n?ht 


f Unntr)expli(a—a'hrldrldQ. (3.7.5) 


dOnm = 


Dans le cas particulier où nr = m, l'expression (3.7.5) décrit une 
collision élastique. 
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En intégrant (3.7.5) par rapport aux angles, on trouve la section 
efficace intégrale du processus considéré 


14 
Onm= 27 | Lam sin 6 de, (3.7.6) 
0 


où 6 est l’angle de diffusion de l’électron. 

Pour déterminer, à l’approximation de Born, la section efficace 
de collision électron-atome, il est nécessaire de calculer la quantité 
Umn (r), Ce qui exige la connaissance des fonctions d’onde des états 
initial et final de l’atome ainsi que de la forme du potentiel d’inter- 
action. Dans le cas le plus simple des atomes hydrogénoïdes, le 
potentiel d'interaction se ramène à l'interaction coulombienne entre 
l'électron libre et l’électron périphérique de l’atome. L’approxima- 
tion de Born donne de bons résultats pour des énergies des électrons 
suffisamment grandes, permettant de considérer l'énergie d'interaction 
entre l’électron et l’atome comme une perturbation (voir à ce pro- 
pos fig. 3.33). 


Excitation et ionisation des atomes par chocs électroniques. Dé- 
signOnS Par Onm (2) la section efficace du processus de transition 
de l’atome d'un niveau 7 à un niveau m par suite d’une collision 
de l’atome avec un électron animé d'une vitesse v. Pour plus de 
rigueur, il faudrait considérer la vitesse relative des particules en- 
trant en collision; l’emploi de la vitesse de l’électron se justifie 
ici par la grande différence qui existe entre les masses de l’atome et 
de l’électron. L’électron parcourra en unité de temps une distance 
égale à v et entrera en collision avec chacun des atomes qui ont 
pénétré dans le volume vo, (v). Si N, est le nombre des atomes dans 
le niveau n, par unité de volume, le nombre de collisions considé- 
rées pour un seul électron, en unité de temps, est égal à N,vonm (v). 
Soient nr, le nombre d'électrons par unité de volume et F (v) la fonc- 
tion de distribution des électrons en vitesse; alors n,F (v) du est 
le nombre, par unité de volume, des électrons dont les vitesses sont 
comprises dans l’intervalle de v à v + du. En multipliant ce nombre 
par la quantité N,vo,,, et en intégrant par rapport aux vitesses des 
électrons, on trouve le nombre de transitions r7 — m par unité de 
temps et par unité de volume: 

Niom=NnWam (3.7.7) 
où 


Wim= le | Onm (v) F(v)v du. (3.7.8) 
To 


W,m étant la probabilité du processus considéré, par unité de temps, 
rapportée à un événement de collision; v, la vitesse minimale de 
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l’électron pour laquelle la transition 7 — m est énergétiquement 
possible. Si AE est la différence entre les énergies des niveaux n et m 
de l'atome, on a v, = V2AE/m. 

La probabilité d'une ionisation de l'atome dans l’état n par suite 
d'un choc électronique est décrite au moyen d’une expression ana- 
logue à (3.7.8); on remplace la section efficace d'excitation 6,m (L) 
par la section efficace d'ionisation off) (v). 

Les sections efficaces 0, et o{) sont calculées en utilisant l’appro- 
ximation de Born; pour v © v,, les résultats du calcul s'accordent 
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Fig. 3.33 


assez bien avec les sections efficaces expérimentales. La figure 3.33 
montre : a) la section efficace d'excitation d’un atome d’hydrogène 
de l’état 1s à l’état 2p ; b) la section efficace d’ionisation d’un atome 
d'hydrogène dans l'état 1s; c) la section efficace d’excitation d’un 
atome d’hélium de l’état !S (n—1) à l'état ?P (n= 3). Les courbes 
expérimentales sont représentées en traits pleins et les courbes de 
calcul en traits interrompus. En abscisses est portée l'énergie des 
électrons (en eV) et en ordonnées, le rapport de la section efficace © 
à la quantité sr, où r, est le rayon classique de l’électron (voir $ 2.6). 
L'allure qualitative est la même pour toutes les courbes : les sections 
efficaces croissent linéairement à proximité du seuil d'énergie & 
de l’électron et diminuent pour de grandes énergies des électrons. 

Indiquons certaines propriétés des transitions provoquées par 
des chocs électroniques : a) la probabilité de transition est maximale 
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pour des niveaux voisins de l'atome, les probabilités de « sauts » 
par un seul ou plusieurs niveaux sont faibles ; b) dans les transitions 
par chocs entre les niveaux excités supérieurs, les probabilités de 
passage vers le haut et vers le bas entre les niveaux voisins sont, 
avec une bonne précision, égales l’une à l’autre. 


Les sections efficaces d’excitation et d'ionisation varient suivant que la 
transition considérée est a) optiquement permise, b) optiquement interdite mais 
se produit sans modification de la multiplicité, c) optiquement interdite et 
comporte une modification de la multiplicité. Pour les transitions du type a), 
les sections efficaces diminuent avec l'augmentation de l'énergie des électrons 
suivant une loi de lin e/e; pour les transitions du type b) suivant une loi de 
1/e; quant aux sections efficaces des transitions du type c) elles subissent une 
baisse encore plus accentuée, les sections ne sont pas grandes que lorsque les 
énergies des électrons sont situées au voisinage du seuil d’énergie. Comme 
exemple de transitions optiquement permises on peut citer: l'excitation des 
états p à partir des états s, l’ionisation des atomes à électrons périphériques 
set p, etc. Les courbes de la figure 3.33 se rapportent aux transitions optique- 
ment permises. 


Excitation et ionisation des molécules par chocs électroniques. 
Les transitions entre les niveaux électroniques de la molécule seront 


E E£ 


Fig. 3.34 


examinées à l’aide du principe de Franck-Condon : en cas de change- 
ment de l’état électronique de la molécule, les positions relatives et 
les vitesses des noyaux atomiques ne parviennent pas à varier nota- 
blement. Il s'ensuit, pour les transitions électroniques, quelques 
conséquences que nous allons considérer sur l’exemple d'une molé- 
cule biatomique. La figure 3.34 montre, pour trois situations pos- 
sibles, les courbes traduisant la variation de l’énergie potentielle de 
l'état initial (courbes 1) et de l’état final (courbes 2) de la molécule. 
Les distances entre les noyaux de la molécule, correspondant au 
niveau vibrationnel fondamental dans l’état initial de la molécule, 
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prennent, dans les trois cas, les valeurs comprises entre les points 
A et B. En vertu du principe de Franck-Condon cette distance doit 
aussi rester dans les limites indiquées après la transition : le principe 
de Franck-Condon ne permet les transitions d’un état électronique 
à un autre que suivant les directions verticales (voir les flèches sur 
la fig. 3.34). Il en résulte trois situations possibles : 

a) l’état final : dans le domaine des niveaux vibrationnels de la 
courbe de potentiel supérieure; il se produit un passage de l'état 
fondamental à l’état électronique excité et à l'état vibrationnel 
excité ; 

b) l’état final: en partie dans le spectre énergétique continu 
et en partie dans le domaine des niveaux vibrationnels de la courbe 
supérieure ; dans Ce cas une partie des transitions provoque la 
dissociation de la molécule et une autre partie l’excitation des ni- 
veaux électroniques et vibrationnels; 

c) l’état final: dans le spectre continu; la molécule se dissocie 
et l’énergie cinétique relative des atomes et des ions se trouve com- 
prise dans l'intervalle de valeurs de E, à E.. 

L'ionisation représente un cas particulier du passage de la molé- 
cule à l’état électronique supérieur. Dans ce cas, la courbe de poten- 
tiel supérieure de la figure 3.34 répond à l’état électronique non pas 
de la molécule AB mais de l’ion moléculaire (AB). Les transitions 
du type a) ont pour effet la production d’un ion stable (4B)* alors 
que les transitions du type c) provoquent la dissociation de la molé- 
cule en un atome neutre et un ion atomique (4 + B* ou À* + 
+ B). 

La collision entre un électron et une molécule peut également 
entraîner la formation d’un ion moléculaire négatif grâce à la cap- 
ture de l’électron par la molécule au cours du changement de son 
état électronique. Dans ces conditions, les cas suivants peuvent se 
présenter : a) l’ion moléculaire négatif s'avère instable et se dissocie 
en un atome neutre et un ion atomique négatif (ce processu porte 
le nom de dissociation avec adhérence) ; b) il y a apparition d’un ion 
moléculaire négatif dans un état vibrationnel excité, qui peut soit 
s'avérer stable (pour des pressions relativement élevées du gaz), 
soit émettre un électron au bout d’un temps de l’ordre de 108 5, 
et donc se transformer en une molécule neutre dans l’état vibration- 
nel excité. 

La probabilité d’une excitation directe des niveaux de vibration 
et de rotation par un choc électronique est extrêmement petite. 
L'excitation de ces niveaux se fait par une voie indirecte, soit par 
suite du changement des états électroniques de la molécule, soit 
par suite de la production d’un ion moléculaire négatif qui émet 
ensuite l’électron capturé. Cette dernière variante caractérise notam- 
ment l'excitation des niveaux vibrationnels des molécules N, 


et CO». 


3.7] COLLISIONS ATOMIQUES INÉLASTIQUES 479 


Transfert de l’excitation lors des collisions atome-atome. Dési- 
QNONS Par Onm (L) la section efficace du processus de passage de l’ato- 
me du type À d’un niveau nr à unniveau m par suite de la collision 
avec un atome du type B; v la vitesse du mouvement relatif des 
particules entrant en collision. L'état quantique de l'atome du type 
B est supposé inchangé par suite de la collision. Ce processus peut 
être considéré par analogie avec le processus d’excitation électroni- 
que de l’atome à cette différence près que pour l'excitation on utilise 
ici non pas l'énergie cinétique de l’électron mais celle d’un antre 
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atome (de l’atome du type B). Le nombre de transitions nr —+ m 
par unité de temps et par unité de volume est déterminé à l’aide de 
la relation 


Nnm= NENÀ | Oum (v) F (v)v dv, (3.7.9) 
v0 


où {VB est le nombre d'atomes du type B par unité de volume; 
NA le même nombre pour les atomes du type A au niveau nr; F (v) 
la probabilité pour que l’atome du type B ait la vitesse v par rap- 
port à l'atome du type À, v, le seuil de vitesse relative. 
Remarquons que v, doit être de l’orde de grandeur de la vitesse de 
l’électron de la couche externe. Si pour un choc électronique cette 
condition est réalisée pour une énergie de l’électron incident égale 
à l’énergie d'excitation ou d'ionisation de l’atome, dans le cas du 


choc atomique elle est satisfaite pour des vitesses Y M/m fois plus 
élevées (M étant la masse de l’atome); autrement dit, dans le cas 
des collisions atome-atome, le seuil d’énergie ÆE, est égal à environ 
100 fois l’énergie d’excitation ou d’ionisation. 

Sur la figure 3.35 sont comparées les sections efficaces d’excita- 
tion d’un atome d'hélium de l’état !S (n — 1) à l’état !1P (nr — 3) 
pour des cas d'excitation par les électrons (courbes en traits interrom- 
pus) et par les atomes d'hydrogène (courbe en traits pleins) en fonc- 
tion de l'énergie relative des particules entrant en collision. Ainsi, 
comme il est visible sur cette figure, l’excitation d’un atome par 
le transfert d’une partie de l’énergie cinétique d’un autre atome est 
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moins efficace que l'excitation obtenue par collision électron- 
atome car elle exige une énergie de seuil Æ, assez élevée. Pour des 
énergies inférieures à Æ, les collisions atome-atome deviennent 
élastiques. 

Pourtant la situation change si au lieu de l'énergie cinétique 
de l’atome on utilise pour l'excitation l'énergie de ses degrés de 
liberté internes. Cela signifie qu'il faut considérer des processus dans 
lesquels les collisions atome-atome ont pour effet de provoquer l’ex- 
citation de l’atome du type À qui passe du niveau 7 au niveau m et 
la désexcitation de l’atome du type B qui passe du niveau k au ni- 
veau i. Désignons par AE la quantité 


AE = (Ey, — Ej) — (Em — En), (3.7.10) 


où E}, — Ë; est l’énergie d’excitation d’un atome du type B et 
Eh» — E, l'énergie d’excitation d'un atome du type A. La section 
efficace o (AE) d’un tel processus présente un maximum aigu pour 
AE = O0 (fig. 3.36), ce qui témoigne de son caractère de résonance. 
À la différence du processus de prélèvement d'énergie aux degrés 
de liberté de translation des particules que nous avons considéré 
plus haut, on est ici en présence d’un vrai processus d’échange. La 
réalisation de ce processus n’exige pas que l’énergie du mouvement 
relatif des atomes entrant en collision soit élevée. 

De ce qui précède il découle qu’en considérant le transfert de 
l'excitation durant les collisions des atomes il convient de distin- 
guer entre un mécanisme cinétique des gaz qui ne « travaille » que 
lorsque les atomes ont des énergies relativement élevées et un méca- 
nisme de résonance qui « travaille » lorsque les atomes ont des bas- 
ses énergies à condition que les énergies d’excitation des particules 
entrant en collision soient voisines l’une de l’autre. 


Transfert de l'excitation lors des collisions atome-molécule. 
Dans les collisions atome-molécule c’est le mécanisme cinétique des 
gaz de l'excitation des niveaux rotationnels et vibrationnels de 
la molécule qui « travaille » bien. Cela signifie que l’énergie du 
mouvement de translation de l'atome (ou d’une autre molécule) se 
transforme directement en énergie des vibrations et des rotations de 
la molécule. 


Envisageons le modèle simple d'un rotateur rigide constitué par deux 
atomes de masse M, dont l’un est frappé par une particule de masse M, et d’éner- 
gie E; tombant à un angle de 90° par rapport à l’axe du rotateur. Le rapport de 

"énergie AE cédée au rotateur lors de la collision à l'énergie E; est défini par 
l'expression, 
AELE, = 4MM,/(M + MY. (3.7.11) 


Pour M = M, ce rapport prend une valeur élevée. En cas de choc électronique, 
on a M.,/M = 104 et, par conséquent, AE/E, = 104. On voit donc que 
l'efficacité de l'excitation électronique directe des degrés de liberté de rotation 
est extrêmement faible. 
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Pour le modèle d’un oscillateur biatomique, dans le cas où la particule 
incidente de masse 4/, tombe suivant la direction de l’axe de l’oscillateur, on 
peut obtenir, après quelques simplifications, une expression donnant l'énergie 
cédée par suite de la collision : 


AE = p® (4x°w°*/&° M) exp (—2nw/av), (3.7.12) 


où « est la pulsation des vibrations, v la vitesse relative des particules entrant 
en collision, &« = (2 à 5) 108 cm”, u = 2MM,/(2M + M;). La valeur de pu 
est environ 10* fois plus petite pour un choc électronique que pour un choc ato- 
mique. Compte tenu de ce fait, on déduit de (3.7.12) que l'énergie AE est 108 
fois plus petite pour un choc électronique que pour un choc atomique. Cela 
signifie que dans le cas des degrés de liberté de vibration de la molécule, l’exci- 
tation électronique directe s'avère aussi peu efficace. 


Recombinaisons électron-ion et ion-ion. Lors de la recombinaison 
électron-ion, un ion positif, atomique ou moléculaire, capte un élec- 
tron et se transforme en un atome neutre ou en une molécule neutre. 
Il en résulte le dégagement d’une 
certaine énergie (dite énergie de 
recombinaison). Indiquons les mé- 
canismes possibles de la recombi- 
naison électron-ion : 

la recombinaison s'accompa- 
gnant d’une émission d’un photon 


A +e—+ A+ +y (3.713) 


(l'énergie de recombinaison est 
emportée par le photon); 

la recombinaison par une colli- 
sion triple 


At+e+X—A + X (3.714) 


(l'énergie de recombinaison est em- 
portée par la troisième particule qui peut être représentée par un 
deuxième électron) ; 

la recombinaison avec dissociation 


(AB) te AB —+ AY + B*. (3.7.15) 


Fig. 3.37 


Analysons de plus près ce dernier mécanisme de recombinaison. 
La figure 3.37 montre les courbes énergétiques pour l’ion moléculaire 
primaire (4B)* et la molécule AB. Par capture d’un électron. l’ion 
(AB)* se transforme en la molécule AB. Suivant le principe de 
Franck-Condon, les transitions entre états se produisent alors dans 
l'intervalle «a — b; comme il est facile de le voir, les états finaux 
ne sont pas stables, de sorte que la molécule AB se dissocie en ato- 
mes À et B dont chacun peut se trouver dans un état excité ; l'énergie 
dégagée E, se transforme en énergie cinétique des atomes À et B. 
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Dans le cas d’une recombinaison ion-ion, il y a interaction entre 
un ion positif et un ion négatif. Ses mécanismes possibles sont les 
suivants: 

la recombinaison avec émission d'un photon 


A* + B-—+ (AB)* + y; (3.7.16) 


la recombinaison avec neutralisation mutuelle lors de l'échange 
de charge 


A'+B-— A* + B*; (3.7.17) 
la recombinaison par une collision triple 
A'+B+X—(AB)* + X. (3.7.18) 


Observons que dans les cas a) et c) on peut obtenir par suite de la 
recombinaison ion-ion les divers états moléculaires excités. 

Enfin, indiquons la possibilité d’une recombinaison ion-ion 
avec la participation des ions atomiques et moléculaires ou des ions 
uniquement moléculaires. 


Processus chimiques. Les composés chimiques sont en principe 
des emmagasineurs d'énergie efficaces. Cela rend les processus chi- 
miques se déroulant aussi bien dans la phase gazeuse que dans la 
phase liquide très intéressants pour l'électronique quantique. La 
réaction chimique peut avoir pour effet l’apparition de molécules 
excitées tant électroniquement que vibrationnellement. C'est l'ex- 
citation des niveaux vibrationnels des molécules qui suscite le 
plus d'intérêt. 

En abordant l’étude des processus chimiques il est nécessaire 
d'examiner: a) comment l’énergie dégagée est répartie par divers 
degrés de liberté et entre les niveaux énergétiques des molécules 
participant au processus ; b) quelle est la vitesse de déroulement du 
processus et quels sont les facteurs dont elle dépend; c) la rapidité 
et le mode de désexcitation des niveaux des molécules. 

La répartition de l’énergie par degrés de liberté et par niveaux 
de la molécule s’étudie le mieux dans le cas d’une réaction de subs- 
titution du type 


A+BCÆ=AB +C. (3.7.19) 


L'énergie qui se dégage dans la réaction (3.7.19) se transforme en 
énergie cinétique des produits formés et en énergie de vibration de 
la molécule AB. La répartition de l'énergie par degrés de liberté 
dépend des masses M,, M3, MQ respectivement des atomes 4, B 
et C. Pour une meilleure excitation des degrés de liberté de vibra- 
tion il faut que soit satisfaite la condition M, = M3 > Mc. 
Pour assurer une excitation rapide des niveaux de la molécule 
il est nécessaire que la vitesse de la réaction chimique soit suffisam- 
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ment grande. Une vitesse élevée de la réaction peut être obtenue arti- 
ficiellement au moyen d’une irradiation lumineuse ou d’une décharge 
électrique. Pourtant, un tel procédé entraîne de fortes dépenses 
d'énergie. Aussi semble-t-il plus avantageux d'utiliser des réactions 
en chaîne embranchées dont les vitesses peuvent être élevées et ne 
dépendent que faiblement de l'énergie dépensée à leur initiation. 


Indiquons, à titre d'exemple, la réaction entre l'hydrogène et le fluor 
qui se déroule suivant le schéma 
a)Fe—+F+F, \ 
b) F+ H, + H + HF(v< 3) 
(v est ici le nombre quantique de vibration de la molécule HF), | (3.7.20) 
c)H+F, +F+ HF(v< 6), 
d) F°: + HF(v>4)—HF(v<4)+F+F. J 
Les chaînes de réaction apparaissent dans l'étape a), se prolongent dans 
les étapes b) et c) et se ramifient dans l'étape d). Après cela, a lieu la distruction 
des chaînes, non indiquée dans (3.7.20). On sait que les réactions en chaîne 


ne peuvent se dérouler que dans des domaines de pressions et de températures 
bien déterminés. 


Outre les molécules biatomiques, on peut également utiliser 
des molécules polyatomiques. C’est ainsi en particulier que la trans- 
mission de l'énergie dans les processus chimiques peut s'avérer effi- 
cace lorsqu'un quantum d'énergie de vibration d’une molécule biato- 
mique de fréquence suffisamment élevée se transforme en deux quanta 
d'énergie de vibration d'une molécule polyatomique, par exemple, 


HCI (v = 1) + CO, (v, = 0, , = 0, w = 0) = 
+ HCI (0) + CO, (0, 1, 1). (3.7.21) 


Les niveaux vibrationnels des molécules biatomiques se caractérisent 
par une durée de vie relativement grande. Cela permet d’« accumuler » 
un grand nombre de molécules biatomiques excitées qui peuvent 
être utilisées pour une transmission rapide par résonance de l'énergie 
de vibration à un type déterminé de vibration des molécules polya- 
tomiques possédant un système commode de niveaux énergétiques. 


3.8. Eléments de cinétique physique. 
Processus de relaxation 


Processus de relaxation. Les milieux solides, liquides et gazeux 
qu’on considère en électronique quantique sont généralement hors 
de l'équilibre thermodynamique. Aussi sont-ils caractérisés par 
les processus de relaxation qui prennent naissance dans tout système 
macroscopique hors d’équilibre et favorisent son retour à l’état 
d'équilibre. Si l’action extérieure qui met le système hors d’équilibre 
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est arrêtée et le système hors d'équilibre est abandonné à lui-même, 
les processus de relaxation provoqueront inévitablement l’établis- 
sement de l'équilibre. Si l’action extérieure continue à s'exercer, 
les processus de relaxation et les processus d’excitation peuvent se 
compenser, ce qui pourra avoir pour résultat l'établissement d’un 
état hors d'équilibre permanent. 

Les processus de relaxation sont irréversibles; ils s’accompa- 
gnent nécessairement de la transformation d'une partie de l’énergie 
interne du système en chaleur, c’est-à-dire d'une dissipation de 
l'énergie. Le caractère des processus de relaxation est déterminé, 
premièrement, par les caractéristiques thermodynamiques du système 
et, deuxièmement, par l'interaction (les collisions) entre les particu- 
les qui constituent le système considéré. 

Dans certains cas, le processus d'établissement de l'équilibre 
dans un système fermé peut être divisé en deux étapes. Dans la pre- 
mière étape, l'équilibre s'établit dans les limites des parties rela- 
tivement petites du système macroscopique considéré. Ceci s'explique 
par le petit nombre de collisions entre les particules (processus de 
relaxation dits rapides). Dans la deuxième étape, l’équilibre s'établit 
dans les limites de tout le macrosystème. Cela exige un grand nombre 
de collisions (processus de relaxation dits lents). 

Si t, est le temps de libre parcours des particules entre deux colli- 
sions consécutives, le temps f, de première étape d'établissement de 
l'équilibre peut être évalué comme suit: 


hi Æ to. (3.8.1) 


La quantité {, peut être considérée comme donnant le temps de rela- 
xation pour les processus rapides. Après la première étape, tout se 
passe comme si le système macroscopique était divisé en plusieurs 
parties dont chacune est dans son propre état d'équilibre et se décrit 
par ses paramètres thermodynamiques (sa température, son potentiel 
chimique, etc.). Dans ces conditions, les parties du système ne sont 
pas en équilibre entre elles, ce qui témoigne évidemment de leur 
interaction relativement faible. Cet état du système macroscopique 
est appelé état de quasi-équilibre. 

Dans la deuxième étape de l'établissement de l'équilibre, les 
processus de relaxation lents aboutissent à une égalisation progres- 
sive des températures, des potentiels chimiques et des autres para- 
mètres du système macroscopique en quasi-équilibre. Il en résulte 
l'établissement d'un équilibre total. Le temps de relaxation f. pour 
les processus lents peut être évalué comme suit: 


t, & to (LID), (3.8.2) 


L étant les dimensions géométriques du système et ? la longueur de 
libre parcours des particules. Si L & L, on at, <t,; c'est juste- 
ment dans de tels cas que les processus de relaxation peuvent être 
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classés en processus rapides et processus lents. Remarquons que 
dans certains cas la condition ! € L peut n'être pas satisfaite lors- 
qu’on utilise par exemple des températures très basses ou des gaz 
très raréfiés; dans de tels cas, la longueur / de libre parcours est 


grande. 

Si les processus de relaxation rapides sont déterminés avant tout 
par le caractère des interactions (des collisions) des particules, les 
processus lents dépendent aussi de façon considérable des caractéris- 
tiques macroscopiques, c'est-à-dire des paramètres thermodyna- 
miques que possèdent les parties du macrosystème. Cela signifie 
qu’au lieu de l'étude à l’échelle microscopique qui est obligatoire 
pour les processus rapides, les processus lents peuvent être considé- 
rés à l’échelle macroscopique. On étudie à l'échelle macroscopique 
les phénomènes lents tels que la viscosité, la diffusion, la conducti- 
bilité calorifique, la conductibilité électrique et autres. En plus 
des paramètres thermodynamiques locaux, on introduit dans cette 
étude des caractéristiques cinétiques moyennes dites coefficients. 
cinétiques: de viscosité, de diffusion, de conductibilité calorifi- 
que, etc. 


Le tableau que nous venons de brosser est un tableau simplifié. Les situa- 
tions réelles apportent de diverses complications. Faisons à ce propos deux 
remarques. 

Premièrement, les particularités d'interaction des particules peuvent 
provoquer un établissement plus rapide de l'équilibre suivant un des para- 
mètres. C’est ainsi, Pe exemple, que dans les métaux, à des températures suf- 
fisamment élevées, les impulsions des électrons et des phonons sont du même 
ordre de grandeur ; aussi le mouvement orienté d’un électron peut-il être entière- 
ment anéanti par suite d’une seule collision. En même temps, l'échange d'ener- 
gie efficace entre l’électron et le phonon se produit moins vite et exige un nombre- 
relativement grand des collisions. A des basses températures, une situation 
inverse peut se présenter: l'équilibre suivant les directions de l’impulsion 
ne commence à s'établir qu'après l'établissement de l'équilibre d’après les 
énergies des électrons. 

Deuxièmement, la complexité d’un système macroscopique concret peut 
déterminer l'existence non pas de deux mais d’un plus grand nombre d'étapes. 
de l'établissement de l'équilibre. C’est ainsi qu'après l'introduction d'un gaz 
électronique et d’un gaz ionique dans un récipient on observe les étapes sui- 
vantes lors de l'établissement de l'équilibre : le mélange des particules de gaz 
dans toute l'étendue du récipient (le temps de relaxation t,), l'établissement 
de l’équilibre dans le gaz d'électrons (le temps de relaxation !}) et séparément 
dans le gaz d'ions (le temps de relaxation f,), l'établissement de l'équilibre 
dans tout le volume occupe par le gaz (le temps de relaxation #4), la capture 
des électrons et la formation d’un gaz d’atomes neutres en équilibre (le temps 
de relaxation fe); ta tp € te & ta te. La différence entre t, et {4 ainsi 
qu'entre f, et ?. s'explique par les traits spécifiques des processus considérés, 
les autres différences sont dues à la grande différence entre les masses des ions 
et des électrons. 

Ainsi, en considérant les processus de relaxation, il est nécessaire de tenir 
compte chaque fois des particularités du système macroscopique étudié. Il 
eut en résulter notamment l'apparition de divers temps de relaxation spéci- 
iques. 
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Processus de relaxation et interactions entre particules. A l’origine 
des processus de relaxation se trouvent les interactions entre les par- 
ticules. Aussi est-il nécessaire de rappeler ici les interactions entre 
les quasi-particules dans les solides qui ont été étudiées au $ 3.5 et 
les interactions entre les électrons, atomes, ions et molécules qui 
ont été examinées aux $ 3.6 et 3.7. En outre, dans le cas général, il 
faut compléter l’ensemble de particules en interaction par les pho- 
tons, autrement dit prendre également en considération les proces- 
sus radiatifs (les transitions optiques). En examinant tel ou tel 
processus de relaxation, il importe de savoir tenir compte des colli- 
sions qui provoquent les processus considérés dans l’ensemble de 
particules donné. 

Considérons par exemple l’établissement de l’équilibre dans un 
plasma contenant des électrons et des atomes neutres de divers types 
{conventionnellement, les atomes A et les atomes B). Dans ce cas, 
les processus d'interaction élémentaires à envisager sont les suivants: 
les collisions inélastiques entre les électrons et les atomes A provo- 
quant tant l'excitation que la désexcitation des atomes; les colli- 
sions inélastiques entre les électrons et les atomes B; les collisions 
inélastiques entre les atomes À et les atomes B; les collisions élasti- 
ques entre les électrons; les collisions élastiques entre les atomes de 
même type et de types différents; les émissions spontanées de pho- 
tons par les électrons et les atomes. En outre, dans les problèmes 
réels, on doit généralement tenir compte des chocs des électrons et 
des atomes sur les parois de l’enceinte renfermant le plasma. Enfin, 
la formation d'ions est aussi possible ce qui contribue naturelle- 
ment à compliquer le tableau des interactions. La situation devient 
‘encore plus complexe en présence de molécules parce que l’analyse des 
processus de relaxation doit dans ce cas tenir compte du transfert 
des excitations entre les degrés de liberté de vibration et de rotation 
ainsi que de la dissociation possible des molécules. 

La dissipation d'énergie qui se produit dans le processus de rela- 
xation examiné plus haut provoque un échauffement du plasma et, 
<omme conséquence, un échauffement des parois de l’enceinte et du 
milieu environnant ainsi qu’une émission spontanée dans un large 
intervalle de fréquence. 

Indiquons encore un exemple : l'établissement de l'équilibre dans 
un système d’ions paramagnétiques se trouvant dans un réseau cris- 
tallin. L'étude du processus de relaxation doit dans ce cas tenir 
compte de l'interaction entre les moments magnétiques des ions 
(relaxation spin-spin), de l'interaction entre les ions et les électrons 
{relaxation spin-électron), de l’interaction entre les ions et les pho- 
aons (relaxation spin-réseau) et de l'émission spontanée de photons 
par les ions. 

Les exemples cités plus haut montrent que lors de l’analyse des 
processus de relaxation il est chaque fois nécessaire d’envisager toute 
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une série de processus élémentaires d’interaction qui peuvent met- 
tre en jeu aussi bien les quasi-particules que les particules réelles 
y compris les photons. Il est naturel qu’une telle analyse puisse s’avé- 
rer extrêmement complexe et exiger au besoin diverses simplifica- 
tions. 

Les interactions entre particules déterminent non seulement l’éta- 
blissement de l'équilibre mais aussi le maintien de l’état d'équilibre. 
En outre, les interactions entre particules doivent également être 
prises en considération lors de l’étude des processus qui mettent le 
système hors d'équilibre. 

Observons pour conclure qu’en électronique quantique on uti- 
lise largement les notions de relaxation longitudinale et de relaxa- 
tion transversale. Ces notions seront traitées au $ 5.7. 


Principe de l'équilibre en détail. Dans l’étude des divers pro- 
cessus de collision entre particules le principe (on dit aussi la loi) 
de l’équilibre en détail joue un rôle important: dans un système en 
équilibre ou en quasi-équilibre, le nombre des transitions directes 
d’un état Z à un état 2 est égal au nombre des transitions inverses 
correspondantes de l’état 2 à l’état Z. Le principe de l’équilibre en 
détail est une conséquence de la réversibilité des lois du mouvement 
établies en mécanique par rapport au signe du temps; ce principe 
est appelé aussi principe de la réversibilité microscopique. 

Soient un processus direct et un processus inverse : 


e+A—A*+e, A*+e—+e + À. (3.8.3) 


Supposons que les transitions atomiques se produisent entre les 
niveaux discrets Æ, et E, alors que les transitions électroniques se 
font dans un spectre continu (les énergies respectives sont &, et &.). 
Dans ces conditions, il est commode de mettre l'expression (3.8.3) 
sous la forme 


e (&1) + À (E1) + À (E2) + e (e2), | 


e (£2) + À (E2) —+ À (E:) + e (e). 


Si 0,2 est la section efficace de la transition directe et o:, celle de la 
transition inverse, le principe de l'équilibre en détail permet d’écrire 


O2 (V4) V1@ (E1) — O21 (2) v29 (22), (3.8.5) 


où v, est la vitesse de l’électron correspondant à l'énergie €;; 
On (01) vi la probabilité de processus correspondant [voir à ce pro- 
pos (3.7.8)] ; @ (£:) la densité des états initiaux de l’électron. Compte 


tenu du fait que @ (e)— Veet v— Ve mettons l'expression (3.8.5) 
sous la forme 


(3.8.4) 


O19 (U1)/02: (02) = Er/e4. (3.8.6) 


188 QUELQUES QUESTIONS DE PHYSIQUE DE LA MATIERE [CH. III 


Equations cinétiques. La description la plus simple des processus 
dans les systèmes hors d'équilibre est fondée sur les équations ciné- 
tiques. 

Indiquons à titre d'exemple l'équation cinétique pour des élec- 
trons liés effectuant des transitions entre les différents états par 
suite de l'interaction avec un certain système macroscopique : 


Se = —N,; ÿ Win + > UIVANSE (3.8.7) 
R R 


Dans cette équation 7, (f) est le nombre des électrons par unité de 
volume qui se trouvent à l’instant { dans l’état d'énergie £E;. La 
sommation porte ici sur tous les états électroniques « participant » 
au problème considéré; w,, la probabilité totale des transitions 
optiques et non optiques provoquant le passage de l’électron de 
l'état à à l’état k. 

Si l’on considère un état stationnaire, on a dn;/dt = 0 et dès 
lors 


A 2 lin —= à Ne (3.8.8) 


Pour obtenir un système d'équations cinétiques il faut écrire 
l’expression (3.8.7) [ou (3.8.8)] pour les autres valeurs de l’indice i. 
Ce système est généralement complété de la condition de conserva- 
tion du nombre d'électrons: 


2 = Te (3.8.9) 


où n. est le nombre total d’électrons par unité de volume. 

La simplicité des équations cinétiques (3.8.7) et (3.8.8) est appa- 
rente à plusieurs égards. Dans la réalité, on doit souvent tenir compte 
de la dépendance des probabilités w,, et w,; par rapport aux nombres 
d'occupation 7; et ny. 

Considérons encore un exemple: l’équation cinétique pour les 
électrons libres se trouvant dans un plasma qui contient aussi des 
ions et des atomes excités. Désignons par n,, Ni et N, les densités 
respectives des électrons, des ions et des atomes (l’indice inférieur 
indique le niveau énergétique de l’atome); wk°, w4, wi? les proba- 
bilités d’ionisation de l’atome occupant le niveau À par un électron, 
un ion et un autre atome respectivement ; w£°, w$,, w$ les proba- 
bilités de captures collisionnelles de l’électron au niveau k de l’atome 
se produisant en présence d’un électron, d’un ion ou d’un autreatome 


respectivement ; w} la probabilité de capture de l’électron au niveau 
k de l’atome avec émission d’un photon. Avec ces notations, l’équa- 
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tion cinétique pour les électrons libres peut s'écrire sous la forme: 


dne 


A > nNuwi + NiNuwk + > NiNrux | — 
k k' 


— 5 [ri n NEN of ne Nul + D neNiNawt ]. (8.8.10) 
o 


kR 


La sommation se fait ici sur divers états de l'atome. 

L'équation (3.8.10) est loin d’être simple ne serait-ce que par son 
aspect. Aussi la simplifie-t-on généralement en négligeant certaines 
collisions suivant les conditions concrètes. C’est ainsi par exemple 
que dans le cas d’un plasma à basse température on peut se contenir, 
en première approximation, de l'équation cinétique suivante: 


dre 
dt 


= D neNauvk—niNiur —neN'w]. (3.8.11) 


(3 


Elle s’obtient à partir de (3.8.10), si l’on néglige les collisions atome- 
atome et les collisions atome-ion. 


Equation cinétique de Boltzmann. Une étude plus détaillée du 
bilan des particules peut se faire à l’aide de l’équation cinétique de 
Boltzmann. Dans ce qui précède, nous avons considéré soit le nombre 
total des particules par unité de volume (7,, N'), soit le nombre to- 
tal des particules par unité de volume dans un état détermine (WV;). 
Introduisons maintenant la fonction de répartition des particules 
F (v, r, t) suivant leurs vitesses v et leurs coordonnées r. L’équation 
de Boltzmann est une équation du bilan des particules dans un volu- 
me élémentaire de phase dv dr et elle reflète le fait que la variation 
de la fonction de répartition F avec le temps est due au mouvement 
des particules dans un champ extérieur et aux collisions entre parti- 
cules. 

L’équation cinétique de Boltzmann peut s’écrire sous la forme 


9F 4 ô ôF 
CAP +R (F)= (5) 
Dans cette expression, f est la force agissant sur la particule dans 


le champ extérieur; (TS). : la variation de la fonction de répar- 
: O0 


tition due aux collisions (dite intégrale de collisions). 

L'intégrale de collisions tient compte de la décroissance de la 
fonction F par suite des collisions à la suite desquelles les particules 
considérées sortent du volume élémentaire de phase donné (les colli- 
sions directes) et de la croissance de la fonction F par suite des col- 
lisions inverses. Dans le cas d’un gaz formé de particules de même 
espèce, l’intégrale de collisions peut s’écrire sous l’une des trois 


(3.8.12) 


col ° 
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formes suivantes: 


(S )..— | [F'F:— FFijuo(u, 0) dQ dvi, (3.8.13) 


(us FFF (Fr) 
—FF,(1—F')({—F;)juo(u, 0) dQ dv,, (3.8.14) 
0F 


(Su FA +FA+F)— 
—FF,({+F)(A+F;)uo(u, 8)dQ dv;  (3.8.15) 


Dans ces expressions, F = F(v,r,t), F;, = F(v,r,t), F° = 
= F(v',r,t, F =F{(v,,r,t); vet v, sont les vitesses des parti- 
cules avant une collision directe; v”, v; les vitesses des mêmes parti- 
cules après une collision directe; u = v — v, est la vitesse relative 
des particules entrant en collision ; © la section efficace de collision. 
L'expression (3.8.13) se rapporte au cas d’un gaz non dégénéré de 
particules, l’expression (3.8.14) au cas d’un gaz dégénéré de fer- 
mions et l'expression (3.8.15) au cas d’un gaz dégénéré de bosons. 


A titre d'explication considérons par exemple le terme F°F; (1 — F) (1 — F:) 
entre crochets dans l'expression (3.8.14). 11 decrit les collisions entre les parti- 
cules animées des vitesses v’ et v;, dont résultent les particules ayant des vitesses 
v et v,; dans le cas des fermions, la probabilité de ce processus est proportion- 
nelle à la probabilité d'occupation des états initiaux (le facteur F'F;) et à la 
probabilité de non-occupation des états finaux [le facteur (1 — F) (1 — F;)]. 
Pour les bosons, au lieu de cette dernière probabilité il convient évidemment 
de considérer la probabilité d'occupation des états finaux et de remplacer la 
différence (1 — F) par la somme (1 + F), dans laquelle l'unité correspondra 
aux transitions spontanées et F aux transitions stimulées. 


Si le gaz de particules est à l’équilibre, on a 


0F 
(= 0 (3.8.16) 
Dans ce cas, des expressions (3.8.13) à (3.8.15) on déduit facilement 
les distributions d’équilibre pour un gaz non dégénéré (distribution 
de Boltzmann), pour un gaz dégénéré de fermions (distribution de 
Fermi-Dirac) et pour un gaz dégénéré de bosons (distribution de 
Bose-Einstein). 


Approximation du temps de relaxation. Si l’écart à l’équilibre 
est faible, on applique une approximation dite detemps derelaxation. 
En cette approximation, l'intégrale de collisions s'écrit sous la forme 

F\ _  F—F, 
(= —+, (3.8.17) 
où F, est la fonction de répartition d'équilibre et {, un paramètre 
ayant le sens du temps de relaxation. 
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Remarquons qu’en première approximation (en cas de faible 
écart à l’état d'équilibre) on peut décrire tout processus de relaxa- 
tion à l’aide d’une équation du type (3.8.17). En désignant par W (t} 
un certain paramètre macroscopique (énergie, température, concen- 
tration d’un constituant du mélange gazeux, etc.) du système rela- 
xant, on peut écrire en première approximation 

d W (4)—Wo 
A 


tr , 


(3.8.18) 


où W, est la valeur en équilibre du paramètre macroscopique consi- 
déré. 
3.9. Température négative 


Température négative en tant qu’effet quantique. En mécanique- 
quantique, il est possible de considérér aussi bien les températures 
positives que les températures négatives. 

Soient ÂV systèmes possédant des niveaux énergétiques Æ;, 
E,, ... Si le gaz de ces systèmes est en équilibre et non dégénéré, 
le nombre NW, de systèmes au niveau £;, est donné par la relation 
suivante [voir par exemple (1.3.19)]: 


N,=N-2P(—EURT) (3.9.1) 
 Dexp(—EuMT) nu 
À 


L'énergie totale de l’ensemble des systèmes considéré a pour expres- 
sion 
| D Eiexp(—Ei/kT) 
W= SEN=N ————, 3.9.2) 
2 ne D exp (—EulKT) Ron 
i 


Pour un système classique, le nombre d'états énergétiques possibles. 
n’est pas limité : il correspond à un spectre continu. Dans ce cas, la 
relation (3.9.2) devient 


W=N | Eexp(—E/KT) dE] | exp(—E/KT)dE. (3.9.3) 
0 0 
Considérons 


À A 
W,=N | Eexp(—E/KkT) dE|\ exp(—E/KT) dE — 
0 0 


= kT + À exp (— A4/XT)/[exp (— A/XT) +1]. (3.9.4) 
SiT>0,onaW— IlmW, = KT. Si T<O0, on a W — 
A — 00 


— Jim W, — co. Ainsi, dans le cas où T << 0, on a une énergie 


A —00 
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infinie ce qui physiquement n’a pas de sens. Cela signifie que la 
température d’un système classique ne peut pas être négative. 

Toutefois, une température négative peut être réalisée dans un 
système quantique à nombre fini de niveaux. Pour simplifier consi- 
dérons un système à deux niveaux. De (3.9.1) il découle que N./N, — 
— exp [—(E, — E,)/XT]. On a donc 


T = —(E, — Ej)/k In (N./N,). (3.9.5) 


Si N: << N,, de (3.9.5) il résulte que 7 >> 0. Pourtant si NW, > N, 
(ce qui correspond à une inversion de populations des niveaux; 
voir $ 2.1), on a T << 0. Le cas de N, = N, correspond à une tem- 
pérature infinie (T = —+oo). 


—6— —0-0-— —0-0-0C- -0000-£ 


-0006- 000- ——E- —2— ——:% 


T=+0 T >0 T= + © T <0 T=-0 
a) ê) €) a) €) 
Fig. 3.38 


La figure 3.38 montre, à titre de simple illustration, les popula- 
tions des niveaux £, et E, aux différentes températures pour le cas 


de N = 4. Remarquons que les cas de T = + o et de T — — 
sont physiquement équivalents alors que les cas de T = + 0 et 
T = — 0 sont du point de vue physique diamétralement opposés. 


Ainsi, la température négative doit être considérée comme un 
effet quantique : elle se réalise dans le cas des systèmes comportant 
un nombre fini de niveaux à condition que soit assurée une inversion 
le leurs populations. 

Les états à température négative jouent un rôle important en 
électronique quantique parce qu'à la réalisation de ces états est liée 
la possibilité d'amplifier le rayonnement optique au cours de son 


passage à travers un milieu (voir $ 2.1). 


Passage du domaine des températures positives au domaine des 
températures négatives. L'examen de la figure 3.38 montre qu'avec 
l'augmentation de la population du niveau supérieur, la tempéra- 
ture de l’ensemble considéré de systèmes à deux niveaux varie d’abord 
de +0 à +oo, passe ensuite instantanément à —o et varie après 
cela de —o à —0. L'augmentation de la population du niveau su- 
périeur résulte du « pompage », c’est-à-dire d’une injection, dans 
les systèmes de l’énergie provenant de l'extérieur. Vu cette circons- 
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tance on peut estimer que l’ensemble de systèmes quantiques est 
d'autant plus « chauffé » et plus excité que le niveau supérieur est 
plus peuplé. 

La figure 3.39 montre la variation qualitative de la température 
avec l’augmentation de l’énergie d’excitation U injectée dans l’en- 
semble des systèmes quantiques. Pour U = U,, tous les systèmes 
sont au niveau énergétique inférieur (7 = + 0); pour U = U, tous 


T 


N 
Q. 


Fig. 3,39 Fig. 3.40 


les systèmes sont au niveau supérieur (7 = — 0). Comme on le voit 
sur la figure, le paramètre 7 n’est pas assez commode ; il serait plus 
commode d’utiliser le paramètre $f — — 1/7 (la courbe en traits in- 
terrompus sur la même figure), car dans ce cas la fonction $ (U) 
ne présenterait aucun saut infini: sa variation serait continue et 
monotone. 

Ainsi, le passage du domaine des températures positives au do- 
maine des températures négatives s'effectue non par O0 mais par co 
et les systèmes à température négative sont plus « chauds » que ceux 
à température positive. 


Entropie et températures négatives. La figure 3.40 montre la 
variation de l’entropie S de l’ensemble des systèmes quantiques en 
fonction de l’énergie d’excitation U; le domaine se trouvant au- 
dessous de la courbe S (U) et correspondant aux températures néga- 
tives est hachuré. L’allure de la courbe S (U) se manifeste claire- 
ment même dans l'exemple simple où V = 4. En effet, S,; — 
= kln nr, où kest la constante de Boltzmann, i le numéro d’un certain 
état macroscopique de l’ensemble de systèmes et 7, le nombre d'états 
microscopiques à l’aide desquels peut être réalisé l’état macroscopi- 
que donné. Pour les états macroscopiques a) et e) de la figure 3.38, 
onan —= {et par conséquent S/k = 0; pour les états macroscopiques 


18—833 
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bet d)n = 4et donc S/k = 1,3; pour l’état macroscopique c) r7 = 6 
et par conséquent S/k = 1,8. 

L'examen de la courbe S (U) nous permet de tirer la conclusion 
suivante : l'excitation des systèmes dans le domaine de 7 > 0 en- 
traîne une augmentation de l’entropie de sorte que la capacité des 
systèmes de produire un certain « travail » utile se trouve réduite 
alors que l’excitation des systèmes dans le domaine de 7 < 0 con- 
duit au contraire à une diminution de l’entropie si bien que la ca- 
pacité qu'ont les systèmes d'effectuer un travail utile se trouve ac- 
crue. Cette dernière circonstance est liée à la propriété de ces systè- 
mes d’amplifier le rayonnement qui les traverse. 


Illustrons, sur un exemple simple, le fait que le second principe de la ther- 
modynamique reste valable lorsqu'on emploie des températures négatives. 
Considérons un ensemble de quatre systèmes à 7 < 0: il se trouve dans l'état 
macroscopique d) de la figure 3.38. Mettons-le en contact avec un deuxième 
ensemble ayant une température 7 © 0 (l’état macroscopique b) de la figure 
3.38). L'entropie totale des ensembles en contact, divisée par la constante 
de Boltzmann k, est au début égale à 1.3 + 1,3 — 2,6. L'interaction entre 
ces ensembles a pour effet de provoquer le passage au niveau inférieur d’un 
système dans le premier ensemble et le passage au niveau supérieur d’un système 
dans le deuxième ensemble ; l'énergie correspondante sera dans ces conditions 
transférée du premier ensemble au deuxième. Il] en résultera l'établissement 
d'un equilibre général entre les ensembles considérés avec une entropie égale 
à 14,8 + 1,8 — 3,6 (en unités k). Ainsi, quel que soit le signe de la température, 
le processus d'établissement de l'équilibre (le processus de relaxation) s’accom- 
pagne de transferts d'énergie tels que l’entropie totale ne peut évoluer qu'en 
croissant. 


Le contenu du présent point et du point précédent permet de 
conclure : l'emploi de températures négatives à côté des températures 
positives n’est pas en contradiction avec le principe général de la 
thermodynamique. Au point de vue de la thermodynamique, la no- 
tion de température négative n’a pas moins de sens physique que la 
notion de température positive. 


Systèmes quantiques à température négative et thermostat clas- 
sique. Soit un ensemble de systèmes quantiques (d’atomes, d'ions, 
de molécules) caractérisé par une température négative; appelons- 
le pour abréger ensemble quantique. Dans une situation réelle, un 
tel ensemble n'existe pas isolément, il entre en contact avec un cer- 
tain «environnement ». Dans le cas général, nous entendrons par 
cet « environnement » un système macroscopique classique (un ther- 
mostat) dont la température est évidemment positive. Si l’interac- 
tion entre l’ensemble quantique et le thermostat est suffisamment 
faible, on peut parler d’un état de quasi-équilibre du système tout 
entier; dans ce cas on est en présence de deux sous-systèmes: de 
l’ensemble quantique et du thermostat, dont chacun est à l’équilibre 
à sa propre température. 
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Rappelons qu’une telle situation peut se créer dans le cas où 
le temps de relaxation pour les processus de relaxation rapides est 
très bref par rapport au temps de relaxation pour les processus lents 
(ft, & t2) ; les processus rapides correspondent ici à l'interaction entre 
les systèmes dans l’ensemble quantique et les processus lents, à l’in- 
teraction entre les systèmes quantiques et le thermostat. Lorsque 
lt, € t», on peut, grâce à l'énergie d’excitation provenant de l’exté- 
rieur, « accumuler » un grand nombre de systèmes quantiques dans 
l’état à température négative. 

Après le débranchement de la source d'excitation, les processus 
de relaxation lents conduiront finalement à l’établissement de l’équi- 
libre entre les systèmes quantiques et le thermostat, la température 
d'équilibre étant celle du thermostat. 

Le milieu actif des lasers représente, au point de vue thermodyna- 
mique, un thermostat réalisé sous forme de cristal, de liquide ou de 
milieu gazeux, qui comporte un nombre relativement petit de systè- 
mes quantiques capables de passer à l’état à température négative. 
C'est à ces systèmes quantiques (atomes, ions, molécules) qu’on donne 
généralement le nom de centres actifs. Les problèmes relatifs à l’in- 
teraction entre les centres actifs et le thermostat ont une grande 
importance pour la pratique. C’est seulement la solution optimale 
de ces problèmes qui permet d’accumuler un grand nombre de centres 
actifs dans l’état à température négative et d'assurer ‘par là même 
les conditions rendant possibles l’amplification et ensuite la géné- 
ration du rayonnement. 


Généralisation de la notion de température négative au cas des 
systèmes quantiques hors d’équilibre. Considérons le cas où l’interac- 
tion entre les systèmes quantiques (les centres actifs) et le thermostat 
est assez forte de sorte que t, Æ t,. Dans un tel cas il est impossible 
de parler d'un état de quasi-équilibre, c’est-à-dire il est impossible 
de considérer l'ensemble de systèmes quantiques comme un ensemble 
à l'équilibre. Pourtant, même dans ce cas, on peut obtenir, en utili- 
sant une excitation sélective intense, une inversion de populations 
pour une paire quelconque (ou même pour plusieurs paires) de ni- 
veaux du système quantique. Dans de tels cas on dit qu’il y a une 
« température négative par rapport à cette paire de niveaux » en 
définissant la température conformément à la relation (3.9.5). 

C’est ainsi qu’il peut arriver, par exemple, que la population du 
niveau Æ, soit plus forte que celle des niveaux EE, et Æ, bien que le 
niveau E, soit moins peuplé que le niveau E, (NS > N,;: N;>N,;;: 
Na N;). Dans ce cas on dit que les températures T.. et T.;, sont 
négatives : 


Es—E, 


| : E,—E 
TR END TA EMA (8-96) 


13* 
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Il va sans dire que les températures T.. et T:, peuvent différer l’une 
de l’autre. 

Cette introduction de la notion de température négative est un 
peu arbitraire mais elle n'est pas si formelle qu’il peut sembler au 
premier abord. Cette introduction de la température suivant (3.9.6) 
permet en particulier de décrire par les mêmes formules les processus 
de fluctuation dans les systèmes hors d'équilibre de type semblable. 

Ainsi, il convient de distinguer les deux cas où l’on doit utiliser 
la notion de température négative. Le premier cas est celui d'un 
système macroscopique à l’état de quasi-équilibre, constitué par un 
ensemble de systèmes quantiques à température négative et un ther- 
mostat à température positive. Le deuxième cas correspond à un 
système macroscopique hors d'équilibre dans lequel l'inversion de 
populations stationnaire est assurée au moins pour une paire de ni- 
veaux dans un certain groupe d'atomes (d' ‘ons, de molécules). Au 
point de vue thermodynamique, la notion de température négative 
a un sens physiue dans le premier cas et devient arbitraire dans le 
deuxième cas. 


QUATRIÊÈME CHAPITRE 


INTERACTION ENTRE LA MATIÈRE 
ET LE RAYONNEMENT OPTIQUE 


4.1. Modes de description de l'interaction 
entre la matière et le rayonnement 


Des processus élémentaires au tableau macroscopique de l’interac- 
tion entre la matière et le rayonnement. Dans le deuxième chapitre 
nous avons examiné les divers processus élémentaires d’interaction 
qui comportent l’émission et l’absorption des photons dans des états 
déterminés, qui s’accompagnent de transitions quantiques réelles 
ou virtuelles d’un électron lié. Nous avons distingué les processus 
d’après le nombre de photons mis en jeu. Chaque photon intervenait 
dans l’un des trois événements élémentaires : l’absorption, l’émission 
spontanée, l'émission stimulée. 

Les processus élémentaires constituent un tableau macroscopique 
complexe de l’interaction entre le rayonnement optique qui se pro- 
page sous forme d’un certain faisceau de lumière et la matière : cris- 
tal, liquide, gaz atomique ou gaz moléculaire. Au $ 2.2, nous avons 
déjà mentionné les processus macroscopiques : l’absorption de la 
lumière par la matière (réduite au premier ordre aux processus élé- 
mentaires à un seul photon), la diffusion de la lumière par la matière 
(réduite au premier ordre aux processus élémentaires à deux photons), 
la génération des harmoniques et la génération paramétrique de la 
lumière (réduites au premier ordre aux processus à trois photons), 
etc. 

En analysant, à l'échelle macroscopique, l'interaction entre la 
matière et le rayonnement, on convient de distinguer et d'étudier 
séparément la propagation du rayonnement dans la matière, l'action 
du rayonnement sur la matière, la génération du rayonnement par 
la matière. Dans le cadre de l’optique incohérente (optique prélaser) 
une telle division du tableau général de l’interaction entre la matière 
et le rayonnement était naturelle. Or, dans l'optique cohérente elle 
devient, en un certain sens, conventionnelle. En effet, l’action d’un 
rayonnement laser sur la matière peut avoir pour effet de modifier le 
mode de propagation du rayonnement dans le milieu considéré, ce qui 
constitue l’essence des phénomènes optiques non linéaires. Bien plus, 
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c'est justement dans le cadre de ces phénomènes optiques non li- 
néaires qu'on doit considérer la production de rayonnement dans les 
lasers. Tout cela veut dire que les processus de propagation, les pro- 
cessus d’action sur la matière et les processus de génération du rayon- 
nement sont liés entre eux. 

Toutefois, eu égard aux particularités de l’action sur la matière 
et à celles des processus qui se produisent dans les générateurs opti- 
ques, il est utile de conserver le classement indiqué plus haut, con- 
sacré par l'usage, apportant seulement les corrections nécessaires 
liées à l’examen des phénomènes optiques non linéaires. Pour cette 
raison, nous mettons l’accent dans ce qui suit sur l’étude de la pro- 
pagation du rayonnement dans la matière sans intervention des phé- 
nomènes optiques non linéaires aussi bien qu'avec leur intervention. 
Dans le cadre de l’optique non linéaire nous étudierons l'action du 
rayonnement sur la matière ainsi que les questions relatives à la 
génération du rayonnement. 

Lors de la propagation d’un rayonnement dans la matière on 
observe divers phénomènes : la réflexion à la surface de séparation des 
deux milieux optiquement différents, la réfraction à la surface de 
séparation des deux milieux optiquement différents, l'absorption du 
rayonnement, l’amplification du rayonnement qu'on appelle aussi 
absorption négative, la diffusion du rayonnement, la modification 
de la polarisation du rayonnement, les phénomènes optiques non 
linéaires. 

Il existe divers modes de description des phénomènes liés à la 
propagation du rayonnement optique dans la matière. Les descrip- 
tions les plus largement employées sont les descriptions classique, 
quantique et semi-classique. 


Description classique. Dans la description classique, le rayonne- 
ment optique est représenté soit sous la forme de rayons lumineux 
(optique géométrique), soit sous la forme d’ondes lumineuses (opti- 
que ondulatoire ou physique) et la matière l’est sous la forme d'un 
milieu continu (isotrope ou anisotrope) caractérisé par des paramè- 
tres macroscopiques déterminés. On utilise dans ce cas les équations 
de Maxwell complétées d'équations de la mécanique. 

Pour des milieux diélectriques isotropes on a [voir (1.1.14) à 
(1.1.16)] 


rotE=— 18 divD—0, 
c dt 
rotH—12pD  divB=0, (4.1.1) 
c ot 


D=2eE, B—1HH. 


Les principaux paramètres du milieu sont la constante diélectrique 
ou la permittivité e et la perméabilité magnétique ui. Ils déterminent 
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la vitesse de propagation du rayonnement dans le milieu (v=c/V ep) 
et par conséquent l'indice de réfraction 


n = clv = V'eu. (4.1.2) 


Dans un cas plus général (cas des milieux conducteurs) on intro- 
duit un autre paramètre qui est la conductibilité spécifique du milieu 
6. Au lieu de (4.1.1), on considère maintenant le système d'équations 


rot E — so B, div D— 0, 
c ul 
1 9 4 . . 
rot H= - D+Ti, divB=—0, (4.1.3) 
D=EeE, B=uH, 
j=0E. 


Dans ce système, j est le vecteur densité de courant ; l’équation de 
mécanique complémentaire (j = ©Ë) est la loi d’Ohm sous forme 
différentielle. 

Puisque la description classique ne tient pas compte de la struc- 
ture atomique du milieu, les paramètres macroscopiques du milieu 
ne sont pas calculés, ils sont supposés donnés. En procédant de cette 
façon, on envisage évidemment toutes les liaisons entre les para- 
mètres qui découlent des équations de Maxwell et des équations de 
la mécanique. En théorie classique, les paramètres du milieu sont 
introduits empiriquement (comme quantités déterminées expéri- 
mentalement). Le nombre de paramètres à considérer dépend des 
particularités du problème donné; dans des cas concrets, on peut 
introduire des paramètres complémentaires, par exemple le coef- 
ficient d'amplification de l'onde dans le milieu. 

Remarquons que les paramètres macroscopiques scalaires indi- 
qués plus haut correspondent aux milieux isotropes et aux cristaux 
cubiques. Dans le cas des cristaux présentant une symétrie d'ordre 
DieNee les paramètres optiques sont décrits par des tenseurs de 
rang 2. 

C'est dans le cadre de la description classique de l'interaction 
entre le milieu et le rayonnement que nous avons étudié les questions 
faisant l’objet des $$ 4.2 à 4.4. 


Description quantique. En théorie quantique, le rayonnement 
est interprété comme un ensemble de photons et la matière comme 
un ensemble de particules et de quasi-particules déterminées. 
Dars ce cas, le rayonnement et la matière sont considérés comme 
faisant partie d’un système quantique unique décrit par l'hamilto- 
nien : 


H=H,+Ho+H (4.1.4) 
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Ici, Æ, est l’hamiltonien du rayonnement dans le vide, A, l'hamil- 
tonien de la matière en l’absence de rayonnement, FH; l'hamiltonien 
d'interaction entre la matière et le rayonnement. Suivant (1.3.35), 
écrivons 


H4= Ÿ hu, (cte+—), (4.1.5) 


oùc, et c; sont respectivement l’opérateur d’annihilation et l’opéra- 
teur de création du photon dans l’état s. 

Pour un cristal, l’hamiltonien }, est décrit par l'expression 
(3.3.1). Il est plus commode de le mettre sous la forme 


Ho=Hi+ Het Her, (4.1.6) 


où 7, est l'hamiltonien du réseau cristallin (hamiltonien de « pho- 
nons »), À, l’hamiltonien d’« électrons », A, l’hamiltonien de l’in- 
teraction entre les électrons et les phonons, qui est omis lorsqu'on 
utilise l’approximation adiabatique. D'après (3.5.12), l’hamilto- 
nien de phonons }, est décrit par une expression analogue à l’ex- 
pression (4.1.5). 

Quant à l’hamiltonien FH;, il est commode de le représenter sous 
la forme 


Hi Hye+ Hays (4.1.7) 


où 7. décrit l’interaction entre les photons et les électrons du cristal 
et 4, exprime l'interaction entre les photons et les phonons. 

Au $ 2.4 nous avons considéré l’hamiltonien d’interaction pho- 
ton-électron. En utilisant (2.4.6) à (2.4.8), écrivons (i est l’indice de 
l’électron) 


Hy= D [—E(pAN+ EE Ai], (4.1.8) 
i 
où 
À; = 2 (As +c #i)» (4.1.9) 
Au =e, V 2nch/Vo,exp (ik,ri). (4.1.10) 


L'interaction photon-électron dans les cristaux sera étudiée au 
$ 4.8 et l'interaction photon-phonon au $ 5.4. 


Description semi-classique. Cette description envisage le rayonne- 
ment optique comme des ondes lumineuses classiques et la matière 
comme un ensemble atomique décrit par les fonctions d'ondes cor- 
respondantes. En d’autres termes, le rayonnement est considérée à 
l'échelle macroscopique et la matière à l’échelle microscopique. Au 
lieu de l’hamiltonien (4.1.4), on utilise l’hamiltonien 


H = Ho+H,. (4.1.11) 
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Cela signifie que maintenant le rayonnement n’est envisagé que 
comme une « perturbation » qui détermine l’hamiltonien d’interac- 
tion H;. Dans ces conditions, au lieu de (4.1.8) on utilise générale- 
ment l’expression 


Hye= —© D (piA (ri), (4.1.12) 


où À (r;) est un vecteur classique qui est lié à l'intensité électrique 
de l’onde lumineuse par la relation (1.1.12). 

Dans l'étude semi-classique, les paramètres optiques ne sont pas 
postulés, ils sont calculés sur la base des données concernant la struc- 
ture atomique et la dynamique du milieu, compte tenu des probabili- 
tés de transitions quantiques correspondantes dans le milieu. On 
établit des relations entre les paramètres optiques du milieu qui sont 
ses caractéristiques classiques et les probabilités de transitions quan- 
tiques dans le milieu qui peuvent être considérées comme des carac- 
téristiques quantiques ou microscopiques du milieu. 

En rapport avec cette dernière observation, indiquons qu'il 
existe deux manières possibles de considérer l’interaction entre la 
matière et le rayonnement : à l'échelle microscopique (par l’inter- 
médiaire des probabilités de transitions) et à l’échelle macroscopique 
(par l'intermédiaire des paramètres optiques du milieu). 


Comparaison des divers modes de description. La description la 
plus complète et la plus conséquente est évidemment la description 
quantique. Il est naturel que nous l’ayons utilisée dans le deuxième 
chapitre pour l'étude des processus élémentaires d'interaction entre 
la matière et le rayonnement. La description quantique permet de 
tenir compte, de la façon la plus complète, de tous les aspects de l’in- 
teraction liés aussi bien au changement des états de la substance qu’au 
changement des états du champ de rayonnement. 

La description classique est un cas limite qui simplifie notable- 
ment l'étude des processus d'interaction entre le rayonnement et 
la matière. Les principales restrictions d'emploi de la description 
classique sont dues à deux faits. Premièrement, la représentation 
classique du rayonnement sous forme d’ondes lumineuses doit être 
justifiée. Deuxièmement, la structure atomique et la dynamique du 
milieu doivent être sans importance dans le problème considéré. 

Pour les cas où le rayonnement peut être décrit à l’aide des ondes 
classiques mais où il est nécessaire de tenir compte de la structure 
atomique et de la dynamique du milieu, on a élaboré des méthodes 
fondées sur la théorie semi-classique. Une telle manière de procéder 
doit être considérée comme une variante de compromis qui n’est pas 
rigoureusement justifiée. Son défaut essentiel réside en ce que le 
champ de rayonnement y est considéré comme une « perturbation 
extérieure » donnée a priori; cela permet de calculer les changements 
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d'états de la substance mais ne donne pas la possibilité d'évaluer 
les changements d’états du champ de rayonnement. Dans ce cas, la 
description semi-classique « le cède » tant à la description quantique 
qu’à la description classique puisque ces dernières donnent un ta- 
bleau conséquent de l'interaction entre le rayonnement et la matière 
bien qu’à des niveaux d’étude différents (l'examen ne se fait pas avec 
la même profondeur). 


Méthodes classique et semi-classique sur l’exemple du problème 
de l’absorption du rayonnement par les centres actifs. Considérons 
à titre d'exemple le problème suivant: un rayonnement monochro- 
matique de pulsation o se propage dans une tige homogène, le long 
de son axe (l’axe des z). Désignons par S (z) la densité du flux lumi- 
neux au point z. Distinguons dans la tige les centres actifs et les cen- 
tres non actifs capables d’absorber le rayonnement de pulsation «. 
Pour les centres actifs, l'absorption s'accompagne d’un processus 
opposé d'émission stimulée, de sorte que l’absorption résultante se 
trouve déterminée par la compétition entre les processus indiqués. 
Pour les centres inactifs, l’absorption sur la pulsation w ne s’accom- 
pagne pas de processus inverse ; formellement à cette absorption on 
peut rattacher en particulier la diffusion du rayonnement dans la 
tige conduisant à une fuite d'énergie à travers la surface latérale. 

Tenant compte des deux types de centres d'absorption, écrivons 
la loi différentielle de Bouguer pour la variation de la densité de 
flux sur le parcours de z à z + dz sous la forme 


dS = — (x + %2) S (2) dz, (4.113) 


où *x, est le coefficient linéaire d'absorption sur les centres actifs et 
x, le même coefficient pour les centres inactifs. Dans le problème 
considéré, les coefficients x, et x, sont des paramètres optiques du 
milieu. La compétition entre les processus (l'absorption et l’émission 
stimulée) peut conduire à un %x, négatif; dans ce cas x, décrira une 
absorption négative (une amplification). 
A la loi différentielle (4.1.13) correspond la loi intégrale de Bou- 
guer 
S (z) = S (0) exp [— (x + %) z1. (4.1.14) 


Pourtant, il ne faut pas se hâter de passer à l’intégration parce qu’en 
vertu de l'effet optique non linéaire, dont on ne tient pas compte 
pour l'instant, le coefficient x, se trouve dépendant de la densité 
de flux S (z) et, par conséquent, de la coordonnée z: 


% = f(S (z)). (4.1.15) 


Cette circonstance très importante sera traitée au $ 5.6. 
Soit W (z) la puissance lumineuse à la pulsation ©, par unité 
de volume, absorbée par les centres actifs au point z. Il est facile 
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d'établir que 


W (2) dz = | dS (2) |. (4.1.16) 
En utilisant (4.1.13) et (1.2.8), on en déduit 
W (2) = %8 (2) = vxp (2), (4.1.17) 


où p (z) est la densité de rayonnement, v la vitesse de propagation du 
rayonnement dans la tige. Ce résultat correspond à la méthode clas- 
sique. 

La puissance absorbée peut être également exprimée par les pro- 
babilités de transitions qui ont lieu entre les niveaux de travail Æ, 
et £, du centre actif (£, — ÆE,—=hw). En tenant compte de (2.1.15), 
écrivons 


W (2) = n31B32p (zh ho (1 — gin2/gons). (4.1.18) 


Ce dernier résultat correspond à la méthode semi-classique. 

Si l'expression (4.1.17) reflète une description macroscopique du 
processus d’absorption, qui fait appel au paramètre optique %, du 
milieu, l’expression (4.1.18) reflète une description microscopique du 
même processus, fondée sur les probabilités de transitions. En éga- 
lant (4.1.17) et (4.1.18), on obtient l'expression du paramètre x 
en fonction des caractéristiques microscopiques du milieu: 


Xi = + Bio (m-£n), (4.1.19) 


\2e résultat sera discuté de plus près au $ 5.6. 


4.2. Description macroscopique 
des caractéristiques optiques de la matière 


Caractéristiques optiques de la matière. Considérons un cas géné- 
ral, celui d’un milieu conducteur défini par trois paramètres: e, 
6, u. En partant de (4.1.3), on peut obtenir pour le vecteur E de l’onde 
lumineuse se propageant dans le milieu l'équation suivante: 


eu 0 4nuo 0 D 
bee E — c2 7 E=0. (4.2.1) 
A la différence de (1.1.7), cette équation comporte un terme com- 


plémentaire —() . E dont la présence est liée à l’atténua- 


tion de l’onde daus le milieu. 
Dans le cas d’une onde monochromatique de pulsation w Î[E (t) = 
— E, exp (— iwt)], l'équation (4.2.1) devient 


AE, + © (e+:)E=0. (4.2.2) 
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Désignons 
e=e+iee+i, (4.2.3) 


L'introduction de la permittivité complexe € permet de mettre 
l'équation (4.2.2) sous la forme 


AE, + (w’ue/c?) Es = 0 (4.2.4) 


qui est analogue à celle de l'équation correspondante pour un milieu 
isolant: AE, + (w°ue/c?) E, = 0. Autrement dit, l'introduction 
de la permittivité complexe permet de considérer les milieux con- 
ducteurs à l’aide d’une analogie avec les milieux isolants. 

Introduisons pour le milieu conducteur l'indice de réfraction 
complexe 7 = n + in,. Par analogie avec l'expression (4.1.2) ob- 
tenue pour un milieu isolant, écrivons 


n= pe. (4.2.5) 

En utilisant (4.2.3), on trouve 
= (u/2) [V e?+(4no/w) +e], 
ni = (u/2) [V e?+ (4no/w)?—e] 


Le paramètre 7, (la partie imaginaire de l’indice de réfraction com- 
plexe) est appelé coefficient d’extinction: il décrit l’atténuation de 
l'onde dans un milieu conducteur. Pour & = 0, les expressions (4.2.6) 
donnent n° = ue, n, = 0; c’est un cas particulier correspondant à 
un milieu isolant. 

Vérifions que le paramètre 7, caractérise réellement l'atténuation 
de l’onde. Introduisons pour une onde monochromatique plane se 
propageant dans un milieu conducteur le vecteur d’onde complexe 


k (nous ne considérons ici qu’une seule composante du vecteur d’on- 
de). Utilisons la relation (1.2.14) qui compte tenu de (4.1.2) peut 
s'écrire sous la forme : # — nw/c. Par analogie avec ce résultat, met- 


tons le vecteur d'onde complexe sous la forme # — nw/c, ou encore 


E=k+ix= ti, (4.2.7) 


(4.2.6) 


En tenant compte de (4.2.7} on obtient pour l’onde se propageant 
le long de l’axe des z 


exp (ikz)= exp (ikz) exp (—%z). (4.2.8) 


L'apparition du facteur exp (—xz) témoigne justement de l’atté- 
nuation de l’onde en fonction de la distance z que l’onde parcourt 
dans le milieu. La grandeur * a le sens du coefficient linéaire d’ab- 
sorption. Il est facile de voir que 


X = Mo/c (4.2.9) 
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Soulignons que la complexité de l’indice de réfraction et du vecteur 
d’onde est une caractéristique de tous les cas où le rayonnement se 
propage dans un milieu absorbeur. 

L'indice de réfraction complexe détermine notamment une ca- 
ractéristique optique du milieu qui est le coefficient de réflexion. 
Pour une onde venant du vide et tombant suivant la normale à la 


surface de séparation d’un milieu à indice de réfraction nr = nr + in, 
le coefficient de réflexion a pour expression 


__{n—1}$+ ni 
RER (4.2.10) 


Dans le cas général, le coefficient de réflexion dépend aussi de l’angle 
d'incidence et de la polarisation du rayonnement. 

Remarquons, avant de clore ce point, que dans ce qui suit nous 
ne considérons que des milieux non magnétiques, si bien qu’on peut 
poser u == { 


Propriétés optiques des diélectriques et des métaux. Les pro- 
priétés optiques d’un milieu sont étroitement liées à ses propriétés 
conductrices. Introduisons la notation 


y = 4n0/we. (4.2.11) 
Si y < 1, le milieu est, au point de vue optique, un diélectrique 


(pour un diélectrique parfait y = 0): siy ÿ 1, le milieu est un métal. 
En utilisant la désignation (4.2.11), représentons les expressions 


donnant Îes diverses caractéristiques optiques du milieu sous la 
forme 

e=e(i1+iy), (4.2.12) 
n2= (e/2) (V1+y2+1). (4.2.13) 
ni = (8/2) (V1+y2—1), (4.2.14) 

PARENTS 1/2 
RE 5 À) 

e VIH +1+V 2(V1+%+1) 

1 —_— 2 

d==<+[5(Vi+r-1)] Wa, (2.4.16) 


La quantité d caractérise la profondeur de pénétration du rayonne- 
ment dans le milieu, c’est-à-dire sert de mesure de la transparence 
du milieu par rapport au rayonnement de pulsation « 
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Dans le cas d’un diélectrique (y < 1) les expressions (4.2.12) 
à (4.2.16) deviennent 


e=e, (4.2.17) 

n= e, (4.2.18) 

ni=ey/4 1, (4.2.19) 
_y__4Ve _fVe—1)\? 

R=1 TE | A) , (4.2.20) 
20. 0 Ve 

re nl -rE (4.2.21) 


Pour un diélectrique, le coefficient d'extinction est très petit par 
rapport à l’unité. Par voie de conséquence, la profondeur de péné- 
tration du rayonnement dans le milieu est grande, et elle ne dépend 
pas de la fréquence. Le pouvoir réflecteur d’un diélectrique est dé- 
terminé par sa permittivité et peut varier dans de larges limites; 
il est indépendant de la fréquence du rayonnement. 

Dans le cas d’un métal (y © 1), les expressions (4.2.12) à (4.2.16) 
prennent la forme 


e = iey — i4no/o. (4.2.22) 
r=ni=ey/2 © 1, (4.2.23) 


R=1—92V 2ey[ey+1+V2y]"! = 
=1—2 VI/Vey=1—VIw/noæ1,  (4.2.24) 


V2c c 
d Ve Van (4.2.25) 
Le coefficient d'extinction pour un métal est égal à la partie réelle 
de l'indice de réfraction; les deux sont très grands par rapport à 
l'unité. La profondeur de pénétra- 
tion du rayonnement dans le milieu 
est faible, elle varie en fonction de 


la fréquence suivant la loi 1/V ©. 
Le pouvoir réflecteur du métal 
est grand et ne diminue que lente- 
ment lorsque la fréquence augmente 
(fig. 4.1). 
Reprenons la relation (4.2.11). 
Elle indique que les propriétés 
Fig. 4.1 optiques du milieu dépendent non 
seulement des paramètres © et e 
mais aussi de la fréquence du rayonnement «. Lorsque la fréquence 
augmente, le milieu se rapproche de plus en plus d’un diélectrique. 


R 
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Rappelons à ce propos l’observation faite au $ 3.2 selon laquelle 
les cristaux métalliques deviennent transparents au fur et à mesure 
que la fréquence augmente (à partir du domaine ultraviolet environ). 
La figure 4.1 montre l'allure de la fonction R (w) pour l’argent. La 
courbe représentative de À (w) indique que pour © & 4-10! Hz 
l'argent est un métal au point de vue optique. Dans le cas d’une aug- 
mentation ultérieure de la fréquence du rayonnement, l'argent se 
transforme progressivement, au point de vue optique, en un diélec- 
trique; son coefficient de réflexion subit une diminution considé- 
rable. 


Susceptibilité diélectrique du milieu. Mettons l'équation de 
mécanique D = &ËE sous la forme 


D = E + 4naE. (4.2.26) 


Au point de vue physique, une telle écriture est plus logique. 
Elle représente le vecteur induction électrique D sous forme d’une 
somme de deux vecteurs, d’un vecteur E décrivant le champ de l'onde 
lumineuse initiale et d’un certain vecteur 4raËE qui décrit la 
réponse du milieu à l'onde lumineuse. Le vecteur 


P—cE (4.2.27) 


est appelé vecteur polarisation du milieu. Il représente le moment 
dipolaire électrique de l’unité de volume du milieu, induit par le 
champ d’onde. Le paramètre « qui décrit la liaison entre le champ E 
et la réponse P du milieu à ce champ est appelé susceptibilité diélec- 
trique du milieu. Il est facile d'établir que 


a = (e — 1)/4n. (4.2.28) 


Pour les milieux conducteurs (absorbeurs), on introduit la sus- 
ceptibilité diélectrique complexe 


a=a+ia — (e—1)/4n. (4.2.29) 


Susceptibilité diélectrique et puissance lumineuse absorbée par 
le milieu. La puissance lumineuse W absorbée par unité de volume 
du milieu est liée à la partie imaginaire de la susceptibilité diélectri- 
que du milieu par la relation 


W — wa, (EE*)/2. (4.2.30) 


Si & << 0, on dit qu’il y a une absorption négative; dans ce cas, la 
relation (4.2.30) décrit la puissance dégagée par le milieu grâce aux 
processus d'émission induits par le champ E. 

La relation (4.2.30) fournit une description macroscopique des 
processus d'absorption et d'émission stimulée de la lumière. En ce 
sens, le résultat (2.1.16) obtenu auparavant doit être considéré com- 
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me un analogue de la relation (4.2.30), analogue répondant à une des- 
cription microscopique des processus indiqués. 

Montrons comment on peut obtenir la relation (4.2.30). Partons 
de l'expression 


W = — {div S) — — 7 (div (E x H)). X4.2.31) 


Ensuite, utilisons le fait que div (E X H) = H rot E — E rot H, 
après quoi la quantité W se décompose en deux termes : 


W=W.+W,— —— (ErotH)—-(HrotE).  (4.2.32) 


Le terme W, correspond aux pertes électriques et le terme W, aux 
pertes magnétiques dans le milieu. Si le milieu considéré est amagné- 
tique, le dernier terme peut être négligé. Pour cette raison, considé- 
rons seulement le premier terme 


Wi— 7 (E rot H). (4.2.33) 


: Fe) ? à ; 
Exprimons rot H au moyen de 3 D conformément aux équations de 


Maxwell. À cet effet, utilisons les équations (4.1.1) pour un milieu 
non absorbeur, en prévoyant l'absorption par l'utilisation de la 
permittivité complexe. Alors, on a 


Wi=- (ED) (4.2.84) 
et, dans l’hypothèse d’un rayonnement monochromatique, 
E (t) =1/2 (Ee-ivt + Eteiv!), 
D (t) = 1/2 (eEe-ivt + erEteiu!) 


En portant (4.2.35) dans (4.2.34) et compte tenu de ce que 
(exp (2iwt)}) = 0 et (exp (—2iwt)) = 0, on trouve 


Wie (e*—2) (EE*). (4.2.36) 


(4.2.35) 


Ensuite, en utilisant (4.2.29), on obtient le résultat cherché 
W, = 1/4 io (a* — a) (EE*) —1/2 wa (EE*). 


Dispersion temporelle de susceptibilité diélectrique. Dans la rela- 
tion (4.2.27) nous avons admis implicitement que la réponse du milieu 
à un certain instant t était déterminée par le champ d’onde lumineuse 
à ce même instant: 


P (t) = &E (1). (4.2.37) 


Or, dans la réalité il faut tenir compte de l’« inertie » inévitable du 
milieu : la réponse P doit présenter un certain « retard » par rapport 
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au champ E parce que dans le milieu tout mécanisme de polarisa- 
tion induite par le champ d’onde exige un certain temps. Ce temps 
n'est pas exactement déterminé; aussi, en toute rigueur, la polari- 
sation du milieu à l’instant donné doit-elle être déterminée par le 
champ d'onde à tous les instants précédents. Cela signifie qu’au 
lieu de (4.2.37) il faut appliquer la relation 


P({)— | a(r)E(t—r) dr. (4.2.38) 
0 
Ainsi, la liaison non locale dans le temps entre les vecteurs E et P 
conduit à une variation en fonction du temps de la susceptibilité 
diélectrique du milieu. À ce propos, on parle de la dispersion tem- 
porelle de la susceptibilité diélectrique. 
Effectuons la décomposition spectrale de la polarisation du milieu 
et du champ d'onde: 


P(t)— | Pe-ivt du, E(i—t) — | Ee-ict-9 do 
L'expression (4.2.38) peut alors s’écrire sous la forme 


| P,e-'ot do — | a (w) E,e-'et do, 
où 
œ@ (w) — | a (t) eut dr. (4.2.39) 
Ü 


Ainsi, pour, les composantes de Fourier des vecteurs P et E, l’équa- 
tion de mécanique considérée est de la forme 


P, = a (w) Es. (4.2.40) 


Une telle écriture s’avère très commode dans le cas des ondes mono- 
chromatiques; dans ce cas, P, et E, représentent les amplitudes 
respectives de la polarisation du milieu et du champ d’onde. 

Par analogie avec (4.2.40) on peut écrire 


D,, = e (o) E,, (4.2.41) 


e(w)=1+4n | œ (t) eiu dx. (4.2.49) 
0 


Dispersion temporelle et fréquence de rayonnement. L'’e inertie » 
du milieu se manifestera évidemment, d’autant plus fortement que 
la fréquence de rayonnement sera plus élevée. Cela signifie en parti- 
culier que l’effet de dispersion temporelle de la susceptibilité diélec- 
trique sera plus prononcé dans le domaine optique que dans le domai- 
ne radio-électrique. 


14-0823 
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L'intervalle de temps At au cours duquel la fonction «& (+) diffère 
notablement de zéro est déterminé par le temps de relaxation des 
processus responsables de l’établissement de la polarisation du milieu. 
Evaluons-le par la relation 


At = alv, = ma’/h (4.2.43) 


dans laquelle a sont les dimensions géométriques de l’atome, m est 
la masse de l’électron, v, la vitesse de l’électron dans l’atome. En 
posant a Æ 10-8 cm et m—10-°7 g, on obtient At = 10-65. 

Si la période des oscillations {/w est très petite par rapport au 
temps At, le processus d’établissement de la polarisation du milieu 
n'aura pas le temps de suivre les variations du champ d'onde. Dans 
ce cas, l'intégrale (4.2.39) se réduira à zéro. Ainsi, la condition néces- 
saire d’induction de polarisation dans le milieu est 


AT < 1/0. (4.2.44) 


Dans le domaine radio-électrique la condition (4.2.44) est satis- 
faite même avec une certaine « marge »: At & 1/w. La dispersion 
temporelle est ici sans importance: la variation du champ d'onde 
dans le temps est relativement lente. Quant au domaine optique, le 
champ d’onde y varie sensiblement plus vite; la période des oscilla- 
tions 1/6 devient voisine de la quantité At. La dispersion temporelle 
commence à jouer maintenant un rôle considérable. 

Plus le processus de polarisation du milieu « a de la peine » à 
suivre les variations du champ d'onde, moins l’« individualité » 
optique du milieu donné est marquée. Aux fréquences relativement 
basses, on observe une abondance de milieux optiquement différents ; 
cependant, au fur et à mesure que la fréquence de rayonnement aug- 
mente, les milieux deviennent de plus en plus optiquement sembla- 
bles. C’est ainsi par exemple qu'avec l’élévation de la fréquence tous 
les milieux se transforment progressivement en diélectriques opti- 
ques. Soulignons que cela résulte directement du rôle croissant que 
joue l'effet de dispersion temporelle de la susceptibilité diélectrique. 

Aux fréquences suffisamment élevées, le rayonnement cesse de 
« distinguer » les différents milieux. Au point de vue optique, tous 
les milieux deviennent identiques; la quantité & (w) prend pour tous 
les milieux une forme universelle (voir $ 4.5): 


e (w) = 1 — 4nn.e/mo?, (4.2.45) 


où n, est le nombre total des électrons par unité de volume du milieu. 

Quand w —+ ©, on obtient & (wo) = 0 et e (w) = 1. Dans ce cas 
limite, tous les milieux sont en général indiscernables au point de vue 
optique : ils sont parfaitement transparents et ne font subir au rayon- 
nement ni réfraction, ni réflexion, ni absorption. Bref, le rayonne- 
ment cesse en général de « s’apercevoir » du milieu. 
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Dispersion spatiale. En plus de la dispersion temporelle il con- 
vient aussi de tenir compte de la dispersion spatiale de la suscepti- 
bilité diélectrique qui reflète le caractère non local de la liaison entre 
les vecteurs E et P dans l’espace. On peut montrer que la non-loca- 
lisation dans l’espace est une conséquence de la non-localisation dans 
le temps. Raisonnons d’une maniere simplifiée : la polarisation du 
milieu à un instant donné t en un point donné r est déterminée par 
le champ d'onde en ce point à l'instant t — At; pendant le temps 
At l’onde parcourra une distance égale à vATt; par conséquent, la 
polarisation indiquée du milieu sera déterminée par le champ d'onde 
à l'instant t{ mais en un autre point r, de l’espace, tel que | r, — r | = 
— vATt. Dans une étude plus rigoureuse cela signifie que 


[ss 


P (r)= | « (p) E (r—p) dp (4.2.46) 
et æ (p) diffère notablement de zéro pour | p | & vArT. 

La dispersion spatiale joue un rôle lorsque les dimensions géo- 
métriques effectives de la région dans laquelle la fonction « (p) 
est non nulle sont supérieures ou correspondent par leur ordre de 
grandeur à la longueur d'onde du rayonnement. Si 


vAT & À, (4.2.47) 
l'effet de dispersion spatiale est sans importance. 

Vu que vAt Æ 105 cm, on peut conclure que dans le domaine 
radio-électrique la condition (4.2.47) est bien satisfaite; quant au 
domaine optique, et surtout sa partie « ondes courtes », cette con- 
dition est mal satisfaite ou ne l’est pas du tout. Cela signifie qu’en 
passant du domaine radio-électrique au domaine optique il est né- 
cessaire de tenir compte non seulement de la dispersion temporelle 
mais aussi de la dispersion spatiale de la susceptibilité diélectrique. 

Ainsi, la relation 


P(r,t)=@E tr, it) (4.2.48) 
doit être remplacée dans le domaine optique par une relation plus 


exacte qui tient compte des dispersions temporelle et spatiale de la 
susceptibilité diélectrique du milieu: 


P (r, t)—= | | a(p, TD E(r—p,t—+)dpdt. (4.2.49) 


En utilisant les ondes lumineuses monochromatiques planes 
(E,4 exp (—iot + ikr)), on obtient à partir de (4.2.49) et par ana- 
logie avec (4.2.40) 


Pro =@(k, ©) Ex; (4.2.50) 
où 


a (k, &©) = A a (p, T) exp (iot — ikp) dp dr.  (4.2.51) 


14* 
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4.3. Propagation des ondes lumineuses 
dans des milieux anisotropes 
(éléments d’optique cristalline) 


Tenseur de permittivité. Comme nous l'avons vu au $ 3.2, les 
propriétés anisotropes du cristal déterminent la nature tensorielle 
de ses caractéristiques physiques. Ceci concerne notamment sa cons- 
tante diélectrique (permittivité). En désignant par &;,, les composan- 
tes du tenseur de permittivité, écrivons la relation entre l'induction 
électrique et l’intensité du champ d'onde sous la forme 


3 
D; = > &;rE. (4.3.1) 
R—1 


La relation (4.3.1) veut dire que dans les cristaux les vecteurs D 
et E peuvent avoir des orientations différentes. 

En plus du tenseur de permittivité, on peut évidemment intro- 
duire un tenseur de susceptibilité diélectrique. En désignant les 
composantes de ce dernier tenseur par &;,, généralisons les relations 
(4.2.27) et (4.2.28) au cas des milieux anisotropes: 


3 
Pi = > inE, (4.3.2) 
R=1 
Œih —= (ET — Ô;r)/47. (4.3.3) 


(Rappelons que ô,, = 1sii=ket ô,, =0,sii-k.) 
En utilisant (4.3.1), écrivons la densité d’énergie électrique du 
champ de rayonnement dans le cristal sous la forme 


PE = (8x)"{ à E;D; = (8n)" 2 2 EieinEr = 
= (8n)"t (8. Ei+e,, Ei+e..E5+2e,,E,E, + 2e..E,E, + 2e,.E,E.). 


Ce résultat est obtenu avec un choix arbitraire des axes de coordon- 
nées (zyz). Pourtant, il existe pour chaque cristal un système d’axes 
déterminé (XYZ) lié au cristal, dans lequel l'expression de p£ se 
trouve considérablement simplifiée : 


PE =(8n) (er Ex+e;Ey+e,E). (4.3.4) 


Ces axes de coordonnées sont appelés axes diélectriques principaux 
du cristal. Dans le cas des cristaux uniaxiaux, l’un des axes diélec- 
triques principaux se confond avec l’axe de la plus grande symétrie 
(axe cristallographique). De (4.3.4) il découle que le choix des axes 
principaux a pour résultat la diagonalisation du tenseur de permit- 
tivité : D; = e;Ë;. Les quantités e, sont appelées valeurs principales 
de ce tenseur. À ces valeurs correspondent les indices principaux de 
réfraction du cristal r; = V ei. 
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Dans les cristaux uniaxiaux, le nombre de valeurs principales du 
tenseur de permittivité et par suite le nombre d'indices principaux 
de réfraction se réduit à deux (voir $ 3.2). Si OZ est l’axe cristallo- 
graphique, on a ex — € et respectivement rx — #7. Dans le 
cas des cristaux de symétrie cubique, le tenseur de permittivité 
dégénère en un scalaire ; rappelons qu’au point de vue optique, les 
cristaux de symétrie cubique se comportent comme des milieux 
isotropes. 


Indicatrice optique. Mettons (4.3.4) sous la forme 
Diinz + Dÿylni + Di/ni = 8n0 8%. (4.3.5) 


La relation (4.3.5) montre que la surface de densité d'énergie constan- 
te est un ellipsoïde dont les axes principaux ont des valeurs propor- 
tionnelles aux indices principaux de réfraction. 

Introduisons des axes de coordonnées (ën£ê) : 


E — D xl V 8ñPr; = D ylV 81p»; GC — D z/V 8npr. 
(4.3.6) 


Les directions de ces axes coïncident avec celles des axes (XYZ). 
Compte tenu de (4.3.6), l’expression (4.3.5) prend la forme 


Enr +n/nÿ+Cnz=1. (4.3.7) 


L’équation (4.3.7) décrit un ellipsoïde dont les axes principaux sont 
de longueur 2nx, 2ny, 2n,. Les directions des axes principaux de 
l’ellipsoïde coïncident avec celles des axes diélectriques principaux 
du cristal. Cet ellipsoïde est appelé indicatrice optique du cristal. 

Dans les cristaux uniaxiaux, l’indicatrice optique se transforme 
d’un ellipsoïde à trois axes en un ellipsoïde de révolution et, dans 
les cristaux cubiques, elle dégénère en une sphère. 


Equations décrivant la propagation des ondes lumineuses dans 
an milieu anisotrope. Considérons un milieu anisotrope transparent 
(o = 0) et non magnétique (1 = 1). La propagation des ondes lumi- 
neuses dans un tel milieu est décrite par les équations de Maxwell 


1 9 4 9 
rotE=——-B, rotH=-—- D, (4.3.8) 
complétées d'équations de la mécanique 
D,= 3 enEr B=H. (4.3.9) 


k 


Appliquons l'équation (4.3.8), compte tenu de ce que B — H, 
aux ondes monochromatiques planes E° exp (—iot + ikr). Il en 


214 INTERACTION ENTRE LA MATIÈRE ET LE RAYONNEMENT [CH. IV 


résulte le système d'équations suivant : 


(LXE‘)=<H", (kXH°)=—<+ D", (4.3.10) 
Notons 
K = kc/o. (4.3.11) 
Alors, les équations (4.3.10) deviennent 
(K x E9) = Ho®, (K x H®) = — De. (4.3.12) 


En portant la première des équations (4.3.12) dans la deuxième, on 
obtient 


Do — K°Ev — K (KEo). (4.3.13) 


En utilisant la première des équations (4.3.9), tenons compte de 
l’anisotropie du milieu et écrivons (4.3.13) sous la forme 


D EinEr = K°2Eÿ —K; D K,Ex, (4.3.14) 
R kh 

ou encore 
> (K?6,, —KiKy —2&ir) Er = (. (4.3.15) 


R 


C'est un système de trois équations linéaires homogènes. Il comporte 
des solutions non nulles à condition que son déterminant se réduise 
à zéro: 

| Kôin — KiKy — ein | = 0. (4.3.16) 
En utilisant les axes (XYZ), écrivons (4.3.16) sous la forme 
K'(ex Ki +erKÿ+ezK2) — 

— [Ke x (er + ez) + Key (ex + Ez) + 
+ Kiez (Ex +ey)]+exerez—=0. (4.3.17) 

L'équation (4.3.17) est connue sous le nom d’équation de Fresnel. 


Particularités de la propagation des ondes lumineuses dans un 
milieu anisotrope. Des équations (4.3.10) il découle que les trois 
vecteurs (k, D, H) sont perpendiculaires entre eux et, en outre, que 
les vecteurs H et E sont perpendiculaires l’un à l’autre. Puisque 
S = (c/4n) (E X H), les vecteurs H et S et les vecteurs E et S sont 
eux aussi perpendiculaires l’un à l’autre. 

Le fait que le vecteur H est perpendiculaire à quatre vecteurs 
(k, D, E,S) à la fois signifie que ces quatre vecteurs se situent dans un 
même plan. La figure 4.2 montre les vecteurs k, D, E, S; le vecteur 
H n’est pas visible sur la figure: il vient perpendiculairement au 
plan de la figure de l'arrière à l’avant de la feuille. Il est à remarquer 
que : a) les vecteurs E et S forment toujours entre eux un angle droit; 
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b) il en est de même des vecteurs D et k; c) les vecteurs S et k ainsi 
que les vecteurs D et E peuvent avoir des directions différentes. 

Cette dernière circonstance signifie que dans le cas général lors 
de la propagation de l’onde lumineuse dans un cristal, la direction 
de la normale au front d’onde (la direction du vecteur d’onde k) et 
la direction de propagation de l'énergie lumineuse (la direction du 
vecteur de Poynting S) ne coïncident pas l’une avec l’autre. Dans 
ces conditions, le champ d’onde n'est pas tout à fait transversal : 
le vecteur E n’est pas perpendiculaire au 
vecteur d’onde k. D 

Des exceptions s’observent dans les cris- EE 
taux du système cubique ainsi que dans 
tous les cas des cristaux de symétrie plus 
basse, lorsque le vecteur d’ondek est orienté 
le long de l’un des axes diélectriques princi- 
paux du cristal. Dans ces cas, l'angle EOS 
de la figure 4.2 tourne jusqu'à amener en 
coïncidence le vecteur S avec k et le vecteur Fig. 4.2 
E avec D; on est alors en présence de la 
situation qui caractérise un milieu isotrope: S||k, E || D. 

Reportons-nous à l'équation de Fresnel (4.3.17). Elle est quadra- 
tique par rapport à X* (rappelons que K = kc/w). Il s'ensuit qu'à 
chaque direction du vecteur K correspondent, dans le cas général, 
deux valeurs absolues différentes du vecteur d’onde k, répondant à 
deux ondes monochromatiques à vitesses de propagation différentes, 
c'est-à-dire à indices de réfraction différents. On peut montrer que 
chacune de ces ondes est polarisée rectilignement et que les directions 
de polarisation des ondes sont perpendiculaires l’une à l’autre. 

L'équation de Fresnel détermine les particularités de la propa- 
gation des ondes dans un milieu anisotrope : 

a) si dans le vide et dans les milieux isotropes peuvent se propa- 
ger aussi bien des ondes polarisées rectilignement que des ondes po- 
larisées elliptiquement, dans le milieu anisotrope ne peuvent se 
propager que des ondes polarisées rectilignement ; 

b) dans le milieu anisotrope deux ondes monochromatiques po- 
larisées rectilignement se propagent dans chaque direction; elles ont 
la même fréquence et la même direction des vecteurs d'onde mais 
diffèrent l’une de l’autre par la vitesse de propagation (les indices 
de réfraction) et par la direction de polarisation. 

Pour déterminer les indices de réfraction et les directions de pola- 
risation (les directions du vecteur D) de cette paire d'ondes, on uti- 
lise l’indicatrice optique. A cet effet, on cherche la section de l’in- 
dicatrice par un plan passant par le centre de l’ellipsoïde, perpendi- 
culairement au vecteur d'onde k (fig. 4.3,a). Dans le cas général, 
cette section est une ellipse ; elle est représentée sur la figure 4.3,b. 
Les directions des axes principaux de cette ellipse donnent les di- 
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rections de polarisation (D, et D.) cherchées, et les longueurs des 
demi-axes principaux servent de mesure des indices de réfraction 
correspondants (72, et n). 

L'indicatrice optique d’un cristal biaxial qui est un ellipsoide 
à trois axes comporte deux sections circulaires. Les directions per- 
pendiculaires à ces sections sont appelées 
axes optiques du cristal. Observons qu'ils 
ne coïncident pas avec les axes diélectriques 
principaux du cristal. Pour des ondes qui 
se propagent le long des axes optiques, on 
a n\=n,. et, par conséquent, la même 
vitesse de propagation. Dans ce cas, au 
lieu de deux ondes polarisées rectiligne- 
ment on a une seule onde dont la pola- 
risation est, généralement parlant, ellipti- 
que. C'est la présence de deux axes opti- 
ques qui explique le nom de « biaxiaux » 
qu'on donne à ces cristaux. 

L'indicatrice optique du cristal uniaxial 
est un ellipsoide de révolution et ne com- 
porte donc qu’une seule section circulaire, 
d’où un seul axe optique (qui se confond 
avec l’axe cristallographique du cristal) et 
l'appellation de « cristal uniaxial ». 


Fig. 4.3 Surfaces des vecteurs d’onde pour un 

cristal uniaxial: ondes ordinaires et extra- 

ordinaires. En posant pour un cristal uniaxial €, — &- (l'axe 

des Z est choisi le long de l'axe optique), mettons l’équation 
de Fresnel (4.3.17) sous la forme 


(K2—er) [K2ez + (K% + KY) y —eyez] = 0. (4.3.18) 


Désignons £y — Eextras Ex — Ey — Eord- L'équation (4.3.18) se 
décompose en deux équations qui peuvent s’écrire sous la forme 


K=° + K= K= 
2e à — Du ut 2 3 
Kt/eor—1, ET + É (4.3.19) 


La première des équations (4.3.19) décrit, dans l’espace des vecteurs 
d'onde, une sphère de rayon V &cra et la deuxième un ellipsoïde de 
révolution dont les axes principaux ont les longueurs 2 V'eca et 
2 V &extra. Ces surfaces sont appelées surfaces des vecteurs d'onde 
d’un cristal uniaxial. 

La figure 4.4 montre la section de ces surfaces par un plan ZY 
pour deux cas: à) &ord >> Eextra (Cristal uniaxial négatif) et b) 
Eord < Eextra (Cristal uniaxial positif). Dans les deux cas il y a deux 


4.3] PROPAGATION DES ONDES LUMINEUSES 217 


surfaces des vecteurs d’onde, ce qui correspond à la propagation dans 
chaque direction dans le cristal de deux ondes polarisées rectiligne- 
ment. Dans le cristal uniaxial, l’une de ces ondes présente un front 
sphérique et le cristal se comporte à son égard comme un milieu 
isotrope ; cette onde est dite ordi- 
paire. L’autre onde, dont la surface 
des vecteurs d’ondeest unellipsoide, 
est appelée onde extraordinaire. 

La vitesse de propagation de 
l'onde ordinaire est isotrope. Elle 
a pour valeur 


Vord = C/Kord = C/V Eorq. (4.3.20) 


Quant à la vitesse de propagation 
de l’onde extraordinaire, elle dé- A F2 
pend de l’angle Ÿ que font les di- Eora 
rections du vecteur d'onde et de 

l'axe optique (l’axe des 2). Il n’est 


pas difficile de se convaincre que À, 
e VEbstre 
U = —> = 
extra Kostrs 
Me ART Go À 
Éextra Eord 


Si les ondes ordinaire et extraordi- Fig. 4.4 


naire se propagent le long de l’axe 

optique du cristal (W = 0), leurs vitesses s’égalisent ; si au contraire 
Y = n/2, la différence entre les vitesses de propagation de ces ondes 
est maximale. Remarquons que l'onde ordinaire se caractérise par la 


permittivité &ora et l'indice de réfraction nya — V Eora, alors que 
l'onde extraordinaire se caractérise par les valeurs principales du ten- 
seur de permittivité £Ecrd €t Eextra et respectivement par les indices 


de réfraction principaux ford — V Eorà et extra — V Eextra- 

Les ondes ordinaire et extraordinaire sont polarisées rectiligne- 
ment dans des plans perpendiculaires entre eux. Appelons section 
principale pour un vecteur d'onde k donné le plan passant par le 
vecteur k et l’axe optique du cristal. On peut montrer que les vecteurs 
E et D de l'onde extraordinaire sont situés dans le plan de la section 
principale alors que les vecteurs E et D de l’onde ordinaire sont per- 
pendiculaires à la section principale (cela est aussi visible sur la fi- 
gure 4.5). 


Indicatrice optique et surfaces des vecteurs d’onde. De ce qui pré- 
cède on peut conclure qu'il existe deux méthodes de considérer les 
phénomènes optiques dont l’une consiste à utiliser l’indicatrice opti- 
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que et l’autre, les surfaces des vecteurs d'onde. Il convient de ne pas 
les confondre. Pour souligner la différence qui existe entre l’indica- 
trice optique du cristal et ses surfaces des vecteurs d'ondes nous les 
avons comparées, pour certains cristaux, dans le Tableau 4. 


Tableau 4 
Type de cristal Indicatrice optique Surfaces des vecteurs d'onde 
Biaxial Ellipsoïde à trois axes Deux surfaces assez complexes 
Uniaxial Ellipsoide de révolution Une sphère et un ellipsoïde de 
révolution 
Cubique Sphère Deux sphères confondues 


Montrons comment on peut construire les surfaces des vecteurs 
d'onde en partant de l’indicatrice optique. La figure 4.5 représente, 
sous la forme d’un ellipsoide de ré- 
volution, l’indicatrice optique d'un 
cristal uniaxial positif. Supposons 
que le vecteur d'onde se situe dans 
le plan ZY. La figure montre pour 
une certaine position caractérisée 
par l’angle Ÿ une section de l’indi- 
catrice perpendiculaire au vecteur 
K (elle est partiellement hachurée). 
Mesurons les demi-axes princi- 
paux de cette section (les segments 
OA et OB) et portons les segments 
obtenus le long de la direction du 
vecteur d'onde: nous obtenons les 

Fig. 4.5 points ÆKord €t Æextra (OKord = 
— 0, OKéextra = OB). En modi- 
fiant l’angle Ÿ, faisons varier la position du vecteur d’onde dans le 
plan ZŸY. En répétant pour ‘chaque nouvelle position la procédure 
indiquée, nous obtenons finalement deux courbes fermées situées dans 
le plan ZYŸ : l’une d’elles sera décrite par le point X,.4 lors de son 
déplacement avec le vecteur K et l’autre par le point Æestra. La 
courbe décrite par le point Æ,44 est la section de la surface de l’onde 
ordinaire (il est facile de voir que OK ,,4 = const pour toutes les 
valeurs de ŸW), tandis que la courbe décrite par le point Ke,tra Cons- 
titue la section de la surface de l’onde extraordinaire. Sur la figure 
4.5 ces courbes sont montrées en traits interrompus. 


Biréfringence. Le fait qu'à l’intérieur du cristal se propagent 
deux ondes différentes polarisées rectilignement est à l’origine d'une 
particularité de la réfraction de la lumière observée sur la limite du 
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cristal et connue sous le nom de biréfringence. L'effet de biréfrin- 
gence se traduit par l’apparition de deux rayons lumineux différem- 
ment réfractés. Dans le cas d’un cristal uniaxial, l’un des rayons 
correspond à l’onde ordinaire et l’autre à l’onde extraordinaire. Le 
rayon correspondant à l’onde extraordinaire est un rayon anormal; 
il se trouve, en général, en dehors du plan d'incidence. 

La biréfringence est représentée sur la figure 4.6 dans le cas de 
l'incidence normale. Dans cette figure, Z est le rayon extraordinaire, 
2 le rayon ordinaire, OO l’axe optique du cristal. L'écart À des rayons 
est maximal lorsque l’angle que la direction du rayon incident fait 
avec l'axe optique satisfait à la 
condition 


tgY—=Aord/flextra: (4.3.22) 
Dans ce cas 


hk=Lt _Mord — léstra (4.3.23) 
= £ 2nord'extra ” dé 
L étant la longueur du cristal dans 
la direction de propagation de la 
lumière. : 
La biréfringence est observée Fig. 4.6 
sur la limite de tous les monocris- 
taux excepté les cristaux cubiques et les cas où l’onde lumineuse 
tombe suivant la normale à la surface à condition que cette dernière 
soit perpendiculaire à l’axe optique. L'effet de biréfringence est aussi 
observé sur la surface de séparation des milieux optiquement iso- 
tropes (des cristaux cubiques, des corps polycristallins, des liquides) 
à condition qu’une anisotropie artificielle y soit produite (voir $ 4.4). 


4.4. Effets permettant de commander 
les caractéristiques optiques de la substance 


Remarques générales. Pour pouvoir modifier dans le sens voulu 
les caractéristiques optiques (les paramètres optiques) d’une subs- 
tance on utilise un champ extérieur, électrique ou magnétique, des 
contraintes mécaniques et une irradiation lumineuse. La commande 
des paramètres optiques se ramène à la commande d'indice de réfrac- 
tion, de coefficient d'extinction et de structure des niveaux énergéti- 
ques de la substance. La commande d'indice de réfraction est obtenue 
grâce à la variation de la conductibilité électrique ou de la permit- 
tivité (de la susceptibilité diélectrique) de la substance. Les prin- 
cipaux procédés permettant de faire varier la permittivite sont fon- 
dés sur la production d’une anisotropie artificielle dans le milieu 
(sur la modification de la symétrie optique du milieu). 
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Pour pouvoir commander les paramètres optiques, on a recours 
à divers effets physiques. L’une des caractéristiques importantes de 
l'effet utilisé est sa rapidité d'action, c’est-à-dire l'intervalle de 
temps durant lequel s’accomplit le processus de variation d'un para- 
mètre optique après la mise en action du facteur extérieur qui sti- 
mule cette variation. Cet intervalle de temps est appelé temps de 
relaxation de l'effet. Lorsque le facteur extérieur cesse d’agir, trois 
cas peuvent se présenter: a) la substance reprend rapidement son 
état initial en un temps qui est de l’ordre du temps de relaxation de 
l’effet ; b) la substance reprend lentement son état initial, en un temps 
qui est beaucoup plus grand que le temps de relaxation de l'effet ; 
c) la substance reste dans le nouvel état, en conservant les caracté- 
ristiques acquises. Cette classification dépend tant de l'effet utilisé 
que du choix de la substance. On dit que la commande des caracté- 
ristiques optiques de la substance se fait dans le cas a) en régime 
de modulation, dans le cas b) en régime de commutation avec mémoi- 
re du type relaxation et dans le cas c) en régime de commutation avec 
mémoire longue. 


_ Electro-optique et magnéto-optique. L'étude de l'influence exer- 
cée par le champ électrique sur les propriétés optiques de la substance 
fait l’objet. d’une branche de la physique appelée électro-optique. 
L’électro-optique étudie en particulier l’effet Stark (décomposition 
des raies spectrales d’une substance sous l’effet d’un champ électri- 
que suffisamment intense), les effets Kerr et Pockels (création d’une 
anisotropie artificielle et, comme conséquence, biréfringence se 
produisant dans une substance placée dans un champ électrique), les 
effets électro-optiques dans les solutions colloïdales et autres. 

L'étude de l'influence exercée par le champ magnétique sur les 
propriétés optiques de la substance fait l’objet de la magnéto-optique. 
Elle étudie en particulier l’effet Zeeman (décomposition des raies 
spectrales d'une substance sous l’effet d’un champ magnétique), 
l'effet magnéto-électrique de Faraday (création d’une activité opti- 
que artificielle dans la substance placée dans un champ magnétique ; 
par activité optique on entend la propriété de la substance de faire 
tourner le plan de polarisation de la lumière qui la traverse), l’effet 
de Cotton-\Mouton (création d’une anisotropie artificielle et appari- 
tion de la biréfringence dans la substance sous l’effet d’un champ 
magnétique), etc. 

Les plus employés dans la pratique sont les effets électro-opti- 
ques de Kerr et de Pockels et l'effet magnéto-optique de Faraday. 


Phénomène de Kerr. Un milieu isotrope devient optiquement 
anisotrope sous l'effet d’un champ électrique extérieur ; il acquiert 
les propriétés d’un cristal uniaxial dont l’axe optique est parallèle 
à la direction du champ. C’est le sens physique du phénomène de Kerr. 
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L'apparition de l'anisotropie optique doit être interprétée comme 
résultant d’une variation de la permittivité de la substance sous l’ef- 
fet du champ électrique. 

Soit e’ la permittivité d'un milieu isotrope (d’un liquide, par 
exemple) en l'absence de champ extérieur. En cas d'application d’un 
champ E (dans ce paragraphe E et H sont les intensités des champs 
constants extérieurs et non d’un champ d'onde lumineuse !) la quan- 
tité scalaire €” se transforme en un tenseur 


en = € On + PE: Er, (4.4.1) 


où f est une constante caractérisant les propriétés du milieu. Le 
milieu acquiert les propriétés d’un cristal uniaxial: l’indicatrice 
optique se transforme de sphère en ellipsoïide de révolution, il en 
résulte respectivement l'apparition de deux surfaces des vecteurs 
d'onde : une sphère correspondant à l'onde ordinaire et un ellipsoide 
de révolution répondant à l’onde extraordinaire. Les valeurs princi- 
pales du tenseur de permittivité ont pour expression 


Eord = E » extra € +BE?. (4.4.2) 


Remarquons que Ÿ £&extra est la longueur du demi-axe principal de 
l’ellipsoïde de l’indicatrice optique dans la direction de l’axe optique: 
dans le cas considéré, dans la direction du champ E. En supposant 
PE* € &’, on déduit de (4.4.2) les expressions pour les indices de ré- 
fraction principaux 


Ford — J ee Nextra = V'Ecstra & Nord + E?, (4.4.3) 


L'onde ordinaire se confond avec l'onde qui se propageait dans 
le milieu avant l'application du champ extérieur; sa vitesse est 
Vora = Ve = c/n,a. L'application du champ électrique extérieur 
fait naître une onde complémentaire (onde extraordinaire) dont la 
vitesse de propagation se décrit, conformément à (4.3.21) et (4.4.2), 
par l'expression 


Vextra = C V + — É (4.4.4) 


où Y est l’angle que la direction de propagation de l’onde fait avec 
la direction du champ. 

Supposons que ŸW = x/2; le rayonnement se propage à travers le 
milieu dans une direction perpendiculaire à la direction du champ et 
fait dans le milieu un parcours L (voir fig. 4.7). Dans ce cas, l’ex- 
pression (4.4.4) devient 


Vextra = C/ Ve’ + BE?. (4.4.5) 
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Désignons par AO le déphasage qui se produit entre les ondes extra- 
ordinaire et ordinaire sur le parcours Z dans le milieu: 


AD= @6L (————"—), (4.4.6) 


lextra lord 


En utilisant (4.4.5) et en passant de la pulsation © à la longueur 
d'onde À, on obtient 


aD= EE (VEFBE Ve) sn 
Ve 
=2n— À LE (4.4.7) 


2n 
Notons 
B =$/2rorak; (4.4.8) 
après quoi la relation (4.4.7) prend sa forme définitive 
AD = 2rBLE>*. (4.4.9) 


La quantité B est appelée constante de Kerr. Sa valeur dépend de la 
nature de la substance, de la température et de la longueur d'onde 
du rayonnement. 


En 


ZZZ Lumière 
E 


Fig. 4.7 


L'expression (4.4.9) montre que l'effet Kerr est un effet électro- 
optique, quadratique en champ, si bien qu'on l’appelle souvent effet 
électro-optique quadratique. 

Le phénomène de Kerr peut s’observer non seulement dans les 
liquides mais aussi dans les cristaux à centre de symétrie. Les subs- 
tances présentant l’effet Kerr le plus sensible sont le nitrobenzène 
liquide, le sulfure de carbone liquide et les cristaux du groupe des 
perowskites ABO:. 


Effet électro-optique Pockels. Cet effet électro-optique s'observe 
dans les cristaux dépourvus de centre de symétrie, c'est-à-dire dans 
les cristaux piézo-électriques (voir à ce propos $ 5.2). A la diffe- 
rence de l'effet Kerr, l'effet Pockels est linéaire en champ (effet 
électro-optique linéaire). Sous l'effet d’un champ électrique exté- 
rieur, le cristal uniaxial acquiert les propriétés du cristal biaxial et 
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le cristal cubique optiquement neutre devient un cristal (uniaxial} 
optiquement anisotrope. 

Soit &;, le tenseur de permittivité du cristal en l’absence de champ 
électrique extérieur. L'application d’un champ électrique extérieur 
fait apparaître un tenseur de permittivité: 


En = Ein + D) PinsE y, (4.4.10) 
2 


où B;, est un tenseur de rang 3 symétrique par rapport aux indices. 
i et À (Biny = Puiy)- 

L'effet Pockels est largement utilisé dans les cristaux uniaxiaux 
du type de cristal de dihydrophosphate de potassium (PO,H,K} 
qu’on appelle généralement cristal : 
KDP. Nous allons étudier plus en 
détail l'effet Pockels dans de tels cris- 
tAUX. 

En l'absence de champ extérieur, 
l’indicatrice optique d’un cristal KDP 
est un ellipsoide de révolution dont 
les demi-axes principaux ont la lon- 
gUeUT Pextra Suivant l’axe des Z (l’axe 
optique) et n,4 suivant les axes des 
X et y. 

Le champ électrique est appliqué 
le long de l’axe optique du cristal; il 
en résulte une déformation de l’ellip- 
soïde de révolution de l'indicatrice Fig. 4.8 
optique (l'ellipsoïde de révolution se 
transforme en un ellipsoïde à trois axes, et l’axe des Z cesse d’être. 
l'axe optique du cristal) et sa rotation (les axes diélectriques 
principaux des X et des Ÿ sont remplacés par les axes des X” et des 
Y' tournés par rapport aux axes des X et des Ÿ d’un angle x1/4 dans 
le plan XY). Ces modifications subies par l’indicatrice optique sont 
illustrées sur la figure 4.8 qui représente la section de l’indicatrice 
par le plan Z—0. Dans cette figure, la section circulaire de l’in- 
dicatrice en l’absence de champ est représentée en traits interrom- 
pus et la section elliptique qui résulte de l’action du champ sur le 
cristal, en traits continus. 

Si, en l’absence de champ, le cristal se caractérisait par deux in- 
dices principaux de réfraction (fextra €t ford), l'application du champ 
porte à trois le nombre d'indices de réfraction principaux: 7extras 
d'a (fig. 4.8). Dans ces conditions, on obtient par analogie avec 


E, (4.411) 


B 
M © lord F5 — E, RÆ lord — _— 


2ñord 
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B étant l’une des composantes du tenseur B;,,;. C'est la quantité 
r —= fB/néa qu'on prend généralement en qualité de constante élec- 
tro-optique du milieu de sorte que les relations (4.4.11) prennent la 
forme 


1 1 . 
Pi © lord + > RordrE, lo © lord — + RôrarE (4.4.12) 


La quantité r est l'une des composantes du tenseur des constantes électro 
optiques du cristal r;,j. Ce tonseur est introduit de la manière suivante. Met 
tons l’expression (4.3.7) sous la forme 


D'Ei/e=1. (4.4.13) 

è 
L'application du champ fait apparaître un terme proportionnel à l'intensité 
du champ; les axes {E;} cessent d’être les axes diélectriques principaux du cristal 


et, pour cette raison, l'équation canonique de l’ellipsoïde doit être remplacée 
par une équation de forme générale: 


D. > (+ > risE) RUÈR = 1. (4.4.14) 
k - j 


i 


En comparant (4.4.14) avec (4.4.10), on peut conclure que 


1 1 
(+ ù rixE) ) =E;n + à BinE j. (4.4.15) 
J J 


D'où il résulte la relation r — B/n{,, indiquée plus haut. 


Voyons maintenant ce que devient l’onde lumineuse qui traverse 
un cristal électro-optique. Dans la pratique on utilise deux variantes: 
la lumière se propage le long de la direction du champ extérieur, 
c'est-à-dire le long de l’axe des Z (effet Pockels longitudinal); la 
lumière se propage perpendiculairement à la direction du champ 
{effet Pockels transversal). 

Dans le cas de l’effet longitudinal, on a deux ondes polarisées 
rectilignement qui se propagent à l'intérieur du cristal; leurs pola- 
risations sont orientées le long des axes des À” (la vitesse de l’onde 
v1 = c/n) et des Ÿ” (la vitesse de l'onde v, = c/n.). Suivant (4.4.12), 


On à 
nérarE —. 
(1+-—) , 


Uy — 


Nord = 
. 4.416 
ne (1-2) a 
RE Nori 2 ° 


Lorsque les ondes auront parcouru un trajet Z dans le cristal leur 
déphasage aura pour valeur 


AD=0L | —— +) S 2nnÿrarE LA. (4.4.17) 


De 
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Remarquons que A® est indépendant de la longueur du cristal si la 
tension U = EL appliquée au cristal est fixée: 


AP = 2nn$rarU/ à. (4.4.18) 


Considérons maintenant l'effet transversal en supposant que la 
lumière se propage le long de l’axe des Ÿ”. Dans ce cas, on a deux 
ondes polarisées rectilignement qui se propagent à l’intérieur du 
cristal: leurs polarisations sont orientées le long des axes des X” 
(la vitesse v.,) et des Z (la vitesse v3 = C/nezxtra). Lorsqu'’elles auront 
parcouru dans le cristal un trajet ZL leur déphasage aura pour valeur 


AD = oL —+) — 


Pa V1 


2el. 2nL n° arE 
=" Îlextis — Ft Ford (1 + —) FT 


271L 
Ph 


SE: 


(fextra — lord) — NnordrEL/A. (4.4.19) 


Le premier terme est déterminé ici par l’anisotropie naturelle du 
cristal et le deuxième par son anisotropie artificielle induite par le 
champ extérieur. 

En conclusion, notons que les effets électro-optiques Pockels et 
Kerr se caractérisent par une haute rapidité d’action, atteignant 
jusqu'à 10-8 s. Après la suppression du champ extérieur, les caracté- 
ristiques optiques de la substance ne se rétablissent, en général, que 
lentement. Cela signifie que la commande électro-optique des carac- 
téristiques du milieu se fait généralement en régime de commutation 
avec mémoire du type relaxation. Si l’on emploie des matériaux ferro- 
électriques on peut aussi réaliser une mémoire longue. 


Photo-élasticité. On appelle effet photo-élastique l'effet d’appa- 
rition d’une anisotropie artificielle (et, comme conséquence, d’une 
biréfringence) dans les corps solides et les verres sous l’action de 
contraintes mécaniques. 

Supposons qu’un corps isotrope est soumis à une déformation le 
long d’une certaine direction OZ (on peut envoyer dans cette direc- 
tion une onde acoustique). Par suite de l'effet photo-élastique, le 
corps déformé se transforme en un milieu optiquement anisotrope, 
en un cristal uniaxial à axe optique orienté le long de la direction 
OZ. Supposons que la lumière se propage perpendiculairement à 
l'axe des Z. Dans ce cas, on a à l’intérieur du cristal la propagation 
de deux ondes polarisées rectilignement dont les polarisations sont 
orientées le long de l’axe des Z (vitesse Uertra de l’onde extraordinaire) 
et perpendiculairement à l’axe des Z (vitesse v,.4 de l'onde ordinaire). 


15—0833 
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Les vitesses de ces ondes sont décrites par les expressions 


° D | 
C n°uUP:; 
Vextra = (1+—"52—) , 


_ (4.4.20) 


c n°u Po 
Vord = —- (1 +) , 


où n» est l'indice de réfraction du milieu isotrope en l’absence de con- 
traintes mécaniques, u la déformation du milieu dans la direction de 
l’axe des Z ; p, et p, sont des paramètres opto-élastiques du milieu. 
Le déphasage de ces ondes après le parcours L dans le milieu déformé 
aura pour expression : 


_ ORNE PL _ 
AD=0L | a ) & nul (pe — pi). (4.4.21) 

Un effet photo-élastique sensible s’observe par exemple dans le 
quartz fondu, dans les cristaux de niobate de lithium (LiNbO.) 
et certains autres corps. 


Effet magnéto-optique de Faraday. Supposons qu'une onde lu- 
mineuse polarisée rectilignement traverse une substance placée dans 
un champ magnétique extérieur constant H. La direction de propa- 
gation de l’onde se confond avec la direction du champ. Il s'avère 
que l’onde observée à la sortie est aussi pola- 
risée rectilignement, mais son plan de polari- 
sation est tourné d’un angle 6 par rapport 
à celui de l'onde initiale : 

60 = TZLH. (4.4.22) 
Dans cette expression, L est la longueur du 
trajet parcouru par l'onde dans le milieu et V 
une caractéristique magnéto-optique du milieu 
appelée constante de Verdet. 

Expliquons l’effet Faraday dans le cadre 
d’une description classique. Une onde polarisée 
rectilignement peut être représentée par une 
superposition de deux ondes dont l’une possède 
une polarisation circulaire gauche et l’autre 
une polarisation circulaire droite. La figu- 
re 4.9 montre les vecteurs E, et E, pour un 
certain instant, en l’absence de champ magné- 

tique, pour l'onde à polarisation gauche et 
l'onde à polarisation droite respectivement (l’onde se propage 
perpendiculairement au plan de la figure, d’arrière en avant). On 
voit aisément que lors de la rotation des vecteurs E, et E, leur som- 
me (E, + E.) reste constamment sur la ligne AA ; la superposition 
de ces ondes donne une onde polarisée rectilignement dans un plan 


Fig. 4.9 
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passant par AA. L'action du champ magnétique a pour effet de ren- 
dre différents les indices de réfraction pour les ondes à polarisation 
gauche et droite (respectivement n, et nrj). {l en résulte qu'après 
avoir parcouru un trajet L dans le milieu, les ondes seront déphasées 
entre elles d’un angle 


AD = (wLic) (n, — nr), (4.4.23) 


et que nr, — na H. Si maintenant à la sortie du milieu le vecteur 
de l’onde à polarisation gauche occupe à un certain instant la posi- 
tion correspondant au vecteur E, sur la figure 4.9, le vecteur de l’onde 
à polarisation droite devra prendre, à ce même instant, la position 
répondant au vecteur E:. On conçoit sans peine que lors de la rota- 
tion ultérieure des vecteurs E, et E, leur somme E, + E: restera cons- 
tamment sur la ligne BB qui est tournée de l’angle 6 — A/2 par 
rapport à la ligne AA. Cela signifie qu’à la sortie du milieu la super- 
position de l’onde à polarisation gauche et de l’onde à polarisation 
droite donnera de nouveau une onde polarisée rectilignement mais 
ayant un autre plan de polarisation qui passe maintenant par la 
ligne BB. Suivant (4.4.23), l'angle de rotation du plan de polarisa- 
tion est égal à 


== + (nr; — na) L. (4.4.24) 


Ainsi, l'effet Faraday peut être expliqué par la différence entre les 
vitesses de propagation des ondes à polarisation gauche et droite, cette 
différence étant due à l’action d’un champ magnétique sur les pro- 
priétés optiques de la substance. 


Variation des caractéristiques optiques de la substance sous l’effet 
de la lumière. Il existe plusieurs effets provoquant une variation 
des caractéristiques optiques de la substance par suite de son irradia- 
tion par la lumière. Indiquons certains de ces effets qui trouvent ac- 
tuellement des applications dans la pratique. 

Effet photochrome. 11 consiste en une modification de la couleur 
ou de la transparence de la substance (verres inorganiques comportant 
des impuretés spéciales, polymères organiques) sous l’effet de l’ir- 
radiation lumineuse dans une gamme de fréquences déterminée, géné- 
ralement, dans le domaine ultraviolet et de lumière visible « ondes 
courtes ». Cet effet réalise une mémoire longue. Pour ramener la 
substance à l’état initial il est nécessaire soit de l’échauffer soit de 
l’illuminer avec une lumière de fréquence plus basse se trouvant 
dans le domaine infrarouge du spectre. En règle générale, un maté- 
riau photochrome se noircit lorsqu'il est illuminé par une lumière 
visible et « se blanchit » lorsqu'il est soumis à l’action de la lumière 
infrarouge. On explique l’effet photochrome par des transitions sti- 
mulées par la lumière des électrons optiques qui passent des centres 
d’impureté d’un certain type aux centres d’impuretés d’un autre type. 


15* 
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Photocristallisation. Cet effet s’observe dans les semi-conducteurs 
amorphes: une lumière d'intensité suffisamment élevée provoque la 
cristallisation de la substance qui entraîne nécessairement une modi- 
fication de l'indice de réfraction et du coefficient de réflexion. 

Photoconductivité. C’est un effet qui se manifeste par l’apparition 
ou par la variation de la conduction de la substance à la suite de son 
irradiation par la lumière. Il sera étudié en détail dans le $ 4.8. 
Contentons-nous maintenant de rappeler que l'indice de réfraction, 
le coefficient de réflexion et le coefficient d'extinction de la substance 
dépendent notamment de la valeur de la conductivité électrique © 
[voir par exemple (4.2.6)]. Aussi, la variation de la conductivité de 
la substance irradiée par la lumière doit-elle s'accompagner d'une 
variation de ses propriétes optiques. 

Changements de phase. L'irradiation par la lumière, si la concen- 
tration de la puissance lumineuse dans le faisceau est suffisamment 
élevée, peut provoquer un échauffement efficace de la substance, qui 
s'accompagne du passage d’un état physique à un autre présentant 
des caractéristiques optiques différentes de celles de l’état initial. 
Indiquons, comme exemples réalisés dans la pratique, les change- 
ments de phase ferromagnétique —— paramagnétique observés lors de 
l'échauffement, à l’aide d’un faisceau laser, des couches magnétiques 
(MnBi, EuO et autres), ainsi que les passages de l’état à faible con- 
ductibilité à l’état à haute conductibilité (métallique) observés en 
cas de l’échauffement à l’aide d’un faisceau laser des couches d’oxy- 
des de vanadium (VO, VO;, V,0:, V.0:). 


Effet de diffusion dynamique de la lumière dans les cristaux li- 
quides. Lorsque les cristaux liquides sont soumis à l’action d’un 
champ électrique extérieur dont l'intensité est supérieure à une 
certaine valeur de seuil, on y observe un effet hydrodynamique 
particulier : les interactions entre le champ extérieur et les charges 
d'espace qui apparaissent dans la substance ont pour effet de produire 
des mouvements macroscopiques qui prennent le caractère d'un 
mouvement turbulent. Ïl en résulte une brusque augmentation de 
la diffusion de la lumière par le cristal liquide, la transparence du 
cristal subit une réduction considérable. Ce phénomène est connu 
sous le nom de diffusion dynamique de la lumière. C'est ainsi par 
exemple qu'une couche de cristal liquide ayant une épaisseur de 
l’ordre de 10 microns seulement, mise sous une tension de 10 V 
environ, peut affaiblir de plus de 10 fois la lumière qui la traverse. 
La rapidité d'action de l'effet de diffusion dynamique de la lumière 
est de l’ordre de 10° s. Les cristaux liquides sont aussi le siège 
d'effets électro-optiques. 

Les cristaux liquides sont des commutateurs à mémoire du type 
relaxation : le temps du passage naturel d’un cristal liquide à l’état 
initial après la suppression du champ atteint 1 s. On peut égale- 
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ment réaliser un état liquide cristallin à mémoire longue. Le retour 
forcé d’un tel cristal liquide à l’état de départ est obtenu par l’appli- 
cation, pour une courte durée, d'un champ électrique alternatif 
à la fréquence de l’ordre de 10 kHz. 


Modulation du rayonnement optique. La modulation d'une onde 
lumineuse consiste en une modification volontaire de certaines de 
ses caractéristiques (de l’amplitude, de la phase, de la polarisation) 
par suite de l’action d’un certain signal sur cette onde. Ces modifi- 
cations des caractéristiques de l'onde portent l'information qui est 
contenue dans le signal de commande. Le « porteur » du signal de 
commande est constitué par une substance qui est traversée par 
une onde lumineuse ou qui réfléchit une onde lumineuse. C’est par 
suite de l'interaction avec la substance que se produit la variation 
des caractéristiques de l'onde, c’est-à-dire sa modulation, si bien 
que c’est le rayonnement optique qui devient le « porteur» du si- 
gnal. 

Une onde lumineuse monochromatique plane qui se propage 
dans la substance le long de l’axe des z peut être représentée sous la 
forme 


E = E, exp (—iot+i tn) = 
— E, exp (—* r12) exp (à _ nz— it) . (4.4.25) 


On voit donc qu’en commandant les paramètres z et n,, on peut 
faire varier respectivement la phase et l'amplitude de l'onde, autre- 
ment dit, réaliser une modulation de phase et une modulation d'am- 
plitude. Ainsi la résolution des problèmes de modulation du rayon- 
nement optique qui revêtent une grande importance pratique se 
trouve étroitement liée à la réalisation des procédés de commande 
de caractéristiques optiques de la substance. 

Dans le domaine optique, la modulation du rayonnement pré- 
sente deux particularités. Premièrement, la fréquence porteuse est 
très élevée, de l’ordre de 10% Hz et davantage, ce qui permet, en 
principe, d'avoir des bandes de modulation extrêmement larges 
(à l'heure actuelle, on a réalisé des bandes de modulation supérieures 
à 101° Hz). Deuxièmement, dans le domaine optique on commande 
non pas le processus oscillatoire comme dans le domaine radio- 
électrique mais directement le processus ondulatoire: on module 
non pas un courant à haute fréquence mais l’onde de rayonnement 
elle-même. Cela rend possible une modulation spatiale du rayonne- 
ment étant donné qu’à la différence d’un processus purement oscil- 
latoire, un processus ondulatoire se caractérise non seulement par 
des variables temporelles mais aussi par des variables spatiales. 
Si dans le cas d’une modulation ordinaire (temporelle) les paramètres 
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de l’onde dépendent d’une façon déterminée du temps, dans le cas 
d’une modulation spatiale ces paramètres sont fonction de deux 
coordonnées spatiales transversales. Si l’onde se propage le long 
de l’axe des z par exemple, il convient de considérer la variation 
de ses paramètres en fonction des coordonnées x et y. 

Comparé à un processus oscillatoire, le processus ondulatoire 
se décrit par un plus grand nombre de paramètres: d’où une plus 


Fig. 4.10 


grande variété des procédés de modulation dans le domaine optique. 
On peut indiquer, en guise d'exemple, la polarisation de l'onde 
lumineuse. 

Voyons comment est réalisée en pratique la modulation en ampli- 
tude d’une onde lumineuse, liée au changement de sa polarisation. 


5] 
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Fig. 4.11 


Faisons traverser par l'onde lumineuse le système représenté par 
la figure 4.10. Dans cette figure, Z est un polariseur, 2 une substance 
dont l'interaction avec l’onde fait changer la polarisation (appelons 
cette substance en abrégé élément convertisseur), 3 un deuxième 
polariseur jouant le rôle d’analyseur; son plan de polarisation est 
perpendiculaire à celui du premier polariseur. Désignons par £” 
et /” l’amplitude et l'intensité de l’onde à la sortie du polariseur 
et par E,et 7; l'amplitude et l’intensité de l'onde à la sortie de l’ana- 
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lyseur, correspondant au i-ième état de l'élément convertisseur. 
En qualité de ce dernier utilisons un cristal électro-optique par 
exemple. A l’intérieur du cristal, la lumière se propage sous forme 
de deux ondes polarisées rectilignement dans deux plans perpendi- 
culaires entre eux et ayant des vitesses différentes. Il en résulte, 
à la sortie, un déphasage AO entre ces ondes dont la valeur est déter- 
minée par des relations du type (4.4.9), (4.4.18), (4.4.19). Par suite 
de ce déphasage on obtient à la sortie du cristal une onde présentant 
une polarisation elliptique dont le caractère dépend de la valeur 
de A®. La figure 4.11 montre cinq positions différentes correspon- 
dant à cinq états différents de l'élément convertisseur: 1) i = 1; 
A®, = 0 (le champ n'est pas appliqué au cristal, il n’y a pas d’onde 
en aval de l’analyseur; Æ£, = 0); 2) i— 2; AO, = x/4 (l'onde 
sortant du cristal est polarisée elliptiquement); 3) i — 3; AO, — 
— 71/2 (l’onde de sortie est polarisée circulairement); 4) à — 4; 
AO, = “/,x (l'onde de sortie est polarisée elliptiquement) ; 5) i — 5; 
AO, = x (l'onde de sortie est polarisée rectilignement ; le plan de 
polarisation est tourné de x/2). Toutes ces positions se caractérisent 
par différentes valeurs de l’intensité lumineuse résultante: 7, < 
<< T3 < 1, < T5 et T5 = 1’. On peut montrer que l'intensité 7; est 
liée à l'intensité 7” par la relation 


I, = l' sin° (AD,/2). (4.4.26) 


On voit donc qu’en commandant le déphasage AO on peut réaliser 
une modulation en amplitude de l’onde lumineuse. 


4.5. Description microscopique 
des caractéristiques optiques de la substance 


Modèle de l’électron classique et dispersion de la susceptibilité 
diélectrique. La dépendance des caractéristiques optiques de la 
substance envers la fréquence du rayonnement est étudiée dans la 
théorie de la dispersion de la lumière qui est traitée généralement 
dans le cadre de la théorie semi-classique qui interprète le rayonne- 
ment comme une onde classique et la substance comme un ensem- 
ble d'électrons en interaction avec l'onde. Pour une description 
microscopique de la substance on peut utiliser aussi bien la théorie 
quantique rigoureuse que le modèle approché de l’électron classique, 
c'est-à-dire de l’électron dont le mouvement est régi par les lois 
de la mécanique classique. Bien qu’un tel modèle soit nécessaire- 
ment borné, on réussit à déterminer, sur sa base, le mode de varia- 
tion des paramètres optiques en fonction de la fréquence. 

Rappelons que pour un milieu isotrope est valable la relation 


n?= E (w) = 1 +4na (w). (4.5.1) 
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Aussi suffit-il de déterminer la fonction & (w), c’est-à-dire la disper- 
sion de la susceptibilité diélectrique. 

Soit n, le nombre des électrons, par unité de volume, qui intera- 
gissent avec l'onde E, exp (—iowt). De cette interaction, il résulte 
une polarisation de la substance P — P, exp (—iwt). La susceptibi- 


lité diélectrique & (w) est définie par la relation 
P,=a@(w) Es. (4.5.2) 


D'un autre côté, la polarisation P, en tant que moment dipolaire 
électrique d’une unité de volume de la substance, est donnée par 


P = nd, (4.5.3) 


où d est le moment dipolaire électrique de l’électron, induit par 
le champ d’onde (d = d,, exp (—iwt)). On a donc 


a(w)=n,d,/E. (4.5.4) 


Dans ce qui suit nous considérons, outre & (w), la susceptibilité 
diélectrique rapportée à un seul électron : 


B(w) = & (w)/n, = du/E. (4.5.5) 


Si e est la charge de l’électron, on a d — —er, où rest le rayon vec- 
teur de l’électron qui doit être déterminé. 

Supposons que le mouvement d’un électron lié se décrive par 
le modèle classique de Thomson, c'est-à-dire par l’équation classique 
d’un oscillateur harmonique ayant une puilsation propre «,, un 
coefficient d'amortissement y et une force décrivant l'interaction 
entre l’électron et l'onde —eE,, exp (—iot): 


d° 2 d : , à 
ertortyer= ——+— E, exp (— iwt). (4.5.6) 


Observons que le paramètre 1/w, décrit la période de mouvement 
de l’électron lié et le paramètre y les divers processus qui entraînent 
l'amortissement de l’onde lumineuse dans la substance. L’équation 
(4.5.6) a pour solution 


de ce exp (—iwt) = 
= —— Evo | (4.5.7) 


En portant (4.5.7) dans (4.5.5), on trouve 
P (o) = 2 — (4.5.8) 


(@—&)— 17 


En introduisant les parties réelle et imaginaire de la susceptibi- 
lité diélectrique (respectivement fB (w) et B:(«œ)) et en utilisant 
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4.5.8), écrivons 


B (w) = = (wË — w?)/[(0i — 2)? + w2y?], (4.5.9) 
Bi (wo) = = wV/[(@6 — w?)° + w?y?]. (4.5.10) 


Les courbes représentatives de B (w) et B, (w) sont données sur la 
figure 4.12. 
Dans le domaine des fréquences 
©o — ÿ/2 LOL © + y/2 (4.5.11) 


la partie réelle de la susceptibilité diélectrique et, par voie de con- 
séquence, la partie réelle de l'indice de réfraction diminuent lorsque 


8.8 


d =, - y/2 
QD, =) + y/2 


Fig. 4.12 


la fréquence augmente. Le domaine (4.5.11) est appelé domaine 
de la dispersion anormale. Dans les limites de ce domaine, la subs- 
tance se caractérise par le maximum d'extinction (le minimum de 
transparence). 

Pour © © «w, l'expression (4.5.9) conduit au résultat 


B (wo) = —e/mo* (4.5.12) 
d’où découle immédiatement la relation (4.2.45). 
S’il y a des groupes d'électrons de fréquences caractéristiques 


différentes (n, électrons sont caractérisés par la pulsation «;), on 
obtient, en utilisant (4.5.5) et (4.5.8), 


OS (4.5.13) 


m ns (@?— &*) — iwy * 


Dans le cas des métaux, il convient de poser w, = 0 dans (4.5.6). 
Alors, au lieu de (4.5.8), on aura 


B (w) = (0 — iwy)"! (4.5.14} 
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et, par conséquent, 
B(u)= — = (02+ 47", (4.5.15) 
Bi Co) = (wo? + y2)-1. (4.5.16) 


Champ local et prise en compte de la polarisation du milieu. 
Dans les expressions données plus haut on n’a pas tenu compte de 
l'interaction entre les électrons. Une telle manière de procéder peut 
être justifiée quand on a affaire à des gaz raréfiés mais ne peut pas 
être appliquée à l'étude des milieux denses. 

Soit E, un champ local qui agit sur les électrons en un point 
donné du milieu et induit un moment dipolaire 


P—G@E. (4.5.17) 
Pour un milieu dense on a 


E =E+E.,, (4.5.18) 


où E est le champ d'onde et E, le champ produit au point considéré 
grâce à la polarisation du milieu environnant; ce champ «tient 
<ompte » de l'interaction des électrons l’un avec l’autre. Par l’élec- 
trostatique on sait que 


E, = 4xP/3. (4.5.19) 
Ainsi donc, 
— a (E + 4xP/3) (4.5.20) 
ou 
P = 4x P 
+=c(1+5 +). (4.5.21) 
En introduisant P/E = (e — 1)/4n dans (4.5.21), on obtient 
(e— 1)/(e + 2) = 4ra/3. (4.5.22) 
Ainsi, au lieu de la relation 
SU (4.5.23) 


m = (@?—0*)—ivy ? 
i b 


valable pour les gaz raréfiés, il est nécessaire dans le cas d’un milieu 
dense, d'appliquer la relation 


e—1 = 
Sn.  U529 


Cette relation est connue sous le nom de formule de Lorentz-Lorenz. 
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Modèle de l’électron classique et effet magnéto-optique de Faraday. 
Plaçons la substance dans un champ magnétique constant extérieur 
H,. Soit une onde lumineuse monochromatique E se propageant le 
long de la direction de ce champ. En négligeant la dissipation de 
l'énergie dans le milieu, représentons l'équation du mouvement 


de l’électron-oscillateur classique sous la forme suivante [cf. la 
relation (4.5.6)]: 


rrhoir=-Æ[E+S(Sxm)]. (45.25) 


Dirigeons l’axe des z le long du vecteur H,; alors les vecteurs 
E, r, ©, Le seront situés dans le plan (xy). Dans ce cas, au lieu 


de (4.5.25), on peut considérer les deux équations scalaires suivan- 
tes : 


d°r 
ANT mc à ar Hit@r= —E, 
P (4.5.26) 
OU Se Per Lie pr 
dt® mc dt FOy = m  Ÿ° 
Transformons les Fra (4.5.26) en une équation complexe 
d À H, 
= (&+iy) +i NH + (2 + iy) + of (x + iy) = —<(E,;+iE,). 


(4.5.27) 


Supposons qu'au sein du milieu se propagent deux ondes pola- 
risées circulairement: a) une onde à rotation droite: Æ, — 
— E, cos (wf), E, = E, sin (ot) et, par conséquent, ÆE, + iE, — 
= E, exp (iwt); b) une onde à rotation gauche: E, = E, cos (ot), 
E, = —E, sin (wt) et, par conséquent, £, + iE,, = E, exp (—iot). 
On a respectivement pour Ja polarisation droite x + iy — 
= r,, exp (iot) et pour la polarisation gauche x + iy = r, exp (—iot). 
Cela signifie que les solutions de l'équation (4.5.27) comportant un 
facteur temporel exp (iwt) doivent correspondre à l’onde possédant 
une polarisation circulaire droite et les solutions avec le factèur 
exp (—iot) à l'onde présentant une polarisation circulaire gauche. 
Il n'est pas difficile de s'assurer que ces solutions se présentent 
sous la forme 
—(e/m) E,, exp (iwt) 


To XP GO) = ES Hiime 


—(e/m) Esexp (—iwt) (4.5.28) 
(@—w)+ewH,/mc * 


Suivant la relation (4.5.4) on a 


Ga = "| (oi — 0) H Je (4.5.29) 


To EXP ( — iwt) = 
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pour l’onde à polarisation droite et 


ag = | (wi — &)+% 4] (4.5.30) 


pour l'onde à polarisation gauche. 

En passant des susceptibilités diélectriques aux indices de réfrac- 
tion, écrivons 

° _ 4nn.e°/m , 
SO EE PT Pr 

En utilisant (4.5.31) et (4.4.24) et en tenant compte de ia peti- 
tesse du terme ew/,/mc, on obtient, en définitive, l'expression 
suivante pour l'angle de rotation du plan de polarisation de l’onde 
lumineuse : 


8—=w(r —n4) L/2c = 2nn.eS LH ,0°/ (65 —w?) m?c?. (4.5.32) 


Ainsi, le modèle de l’électron classique permet d'exprimer la cons- 
tante V de Verdet de la substance en fonction des paramètres n, 
et w, et de déterminer la dispersion de cette constante. En partant 
de (4.5.32), on trouve 
9 K PAS 
ARR LL CE RES (4.5.33) 


m°c* (W$ — &<)* 


Généralisation de la formule de dispersion au cas où l’électron 
est considéré au point de vue quantique; force d’oscillateur. En utili- 
sant (4.5.23), on obtient pour les gaz dans un domaine éloigné du 
domaine d'absorption la formule de dispersion classique 

n° = À + —— me > — (4.5.34) 
i 
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Si l’on passe du modèle de l’électron-oscillateur classique à une 
description quantique de l'électron lié, la formule classique (4.5.34) 
change en formule de dispersion quantique 


= 1 + D Dhs rafi (4.5.35) 


&}?, 4" ° 


Par son aspect extérieur, la ne (4.5.35) n’est guère différen- 
te de (4.5.34). C’est la raison pour laquelle le modèle classique permet 
une évaluation correcte de la variation des caractéristiques optiques 
en fonction de la fréquence. Pourtant, le sens physique des paramè- 
tres intervenant dans la formule change de façon notable. Dans la 
formule (4.5.35) 


On =(Ex—E;)/h (4.5.36) 


est la fréquence correspondant à la transition de l’électron du niveau 
E;, auniveau £}, n; le nombre d'électrons au niveau E,. Si dans (4.5.34) 
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les valeurs de «;, sont toujours positives (en tant que fréquences 
propres des oscillateurs harmoniques), dans (4.5.35) sont possibles 
aussi bien @yx > 0 (si E, > E;) que ox < 0 (si E, < E;). 

Toutefois, la différence principale entre (4.5.35) et (4.5.34) tient 
à l’apparition du paramètre f;, qu'on appelle force d’oscillateur. 
Remarquons que pour mettre la théorie en accord avec les résultats 
expérimentaux, on a dû introduire, même dans la formule classique 
(4.5.34), au lieu de n; la quantité n;f;, où f; étaient des constantes 
empiriques. C’est alors qu’on a introduit le terme de « force d’oscil- 
lateur » parce que le paramètre f, indiquait en fait le nombre de fois 
dont il fallait augmenter le nombre « réel » d’oscillateurs du i-ième 
type pour obtenir un bon accord de la théorie avec l'expérience. 
Tout se passait comme si des électrons-oscillateurs différents parti- 
cipaient avec une intensité différente, autrement dit avec une « for- 
ce » différente, à la production du moment dipolaire induit. 

La théorie quantique a donné une explication du paramètre 
fin; On a réussi à l’exprimer par les caractéristiques atomiques du 
milieu. Certes, on a dû abandonner le modèle de l’oscillateur, mais 
le terme « force d’oscillateur » a été conservé. Pour le paramètre f;4 
on a la relation 


fin = hoinBin, (4.5.37) 


ñe° 


où Bjr est le coefficient d'Einstein de transition stimulée i + 4. 
Si E; << E%, il s’agit d’une absorption de rayonnement et si, au 
contraire, E; > E;,, on est en présence d’une émission stimulée. 
En posant g, = g,, on peut conclure, en vertu de (2.1.6) et (4.5.36), 
que 


fin = — fni (4.5.38) 
(puisque Bin = Bi et @n = —Oni). 


Le résultat (4.5.37) peut être obtenu sans difficulté si l’on se rappelle 
que dans la théorie classique la puissance N absorbée par les oscillateurs s'ex- 
prime par la relation W = ne*pN/m. En supposant que l'absorption de rayon- 
nement se produit dans la transition i —+ k, représentons la puissance absorbée 
suivant (2.1.14) sous la forme W = n;B;,phw;,. En égalant ces deux expres- 
sions de W et en désignant, conformément aux remarques faites plus haut sur 
le sens du terme « force d’oscillateur », la quantité N par n;f;,, on obtient la 
relation (4.5.37). 


Ainsi, la formule de dispersion quantique peut être mise sous 
la forme 


n=1+4 JS MPORBR (4. 5.39) 


w? — Q° 
RL 
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A l’approximation dipolaire, l’expression (4.5.39) prend, conformé- 
ment à (2.1.8) et (2.5.28), la forme suivante: 


d 
142 5 D > ren E | (4.5.40) 


Rappelons que d;, est hd de matrice du moment électrique 
dipolaire de l’électron ; son calcul exige que l’on connaisse les fonc- 
tions d’onde de l’électron dans les états d’énergies E; et E3. 

En généralisant le résultat (4.5.40) pour tenir compte des fac- 
teurs qui sont responsables de la dissipation de l’énergie lumineuse 
dans le milieu (à cet effet, introduisons les paramètres y,,), nous 
obtenons pour la susceptibilité diélectrique complexe l'expression 
suivante : 


ee | i d; 2 
îi k 


Eh D) — IOVin 


Théorie quantique de la diffusion de la lumière et dispersion de la 
susceptibilité diélectrique. Lorsqu'on est loin de l'absorption (lorsque 
Yin = 0), la dispersion de la susceptibilité diélectrique est décrite 
par la théorie quantique de la diffusion cohérente de la lumière. 
Cela signifie que la partie réelle & (w) de la susceptibilité diélectri- 
que peut se calculer à l’aide des relations obtenues au $ 2.6. 

Utilisons la relation (2.6.22). En l’appliquant à la diffusion 
cohérente, posons 41 = WW, Ro, = we = fo; de plus, supposons 
que le moment dipolaire induit par la lumière est orienté le long 
de la direction de polarisation de l’onde de, = de, = d. On obtient 
finalement pour la diffusion spontanée de la lumière (W, = 0) 

do= He (5 USE dQ, (4.5.42) 
R 


2h 2 ("2 
h°c D, — 0 


où Or — (E, — E;,) h. 
La comparaison de l'expression (4.5.42) avec le résultat classique 


do/dQ = w/I, = w‘ta° (4.5.43) 
donne 
a L » nr. (4.5.44) 
R 


Le résultat (4.5.44) est en plein accord avec (4.5.40) si l’on tient 
compte du fait que pour obtenir la relation (2.6.22) on partait d'un 
état initial déterminé de l’électron (c’est pourquoi dans (4.5.40) 
il convient de poser 7, = 1, n; = 0 pour i = 2, ‘ 

La théorie quantique de la diffusion permet de faire la remarque 
suivante au sujet des expressions (4.5.35), (4.5.39) à (4.5.41). Dans 
ces expressions, l’indice k fixe les états intermédiaires (virtuels) 
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d’un électron lié alors que l'indice i se rapporte aux états réels 
(avec les nombres d'occupation #;). Le processus d'interaction entre 
une onde monochromatique de pulsation o et les électrons liés 
représente un ensemble d'événements élémentaires à deux photons 
dont chacun comporte l'émission et l’absorption d’un photon virtuel 
d’une certaine énergie Âœw;x. Il est évident que l’état de la substance 
(les nombres d’occupation n;) ne subit aucun changement par suite 
de la dispersion de l’onde lumineuse. 

A ce propos il convient de souligner une fois de plus la différence 
qui existe entre la diffusion cohérente (diffusion de Rayleigh) et la 
diffusion Raman de la lumière. L'état de la substance diffusante 
reste inchangé dans le premier cas et change dans le second cas. 
C'est justement la diffusion cohérente qui est liée à la dispersion 
de la lumière. On sait que la diffusion cohérente a un analogue clas- 
sique, ce qui permet de développer une théorie classique satisfaisante 
de la dispersion de la lumière. Quant à la diffusion Raman, elle 
doit être considérée comme un effet quantique qui n’a point d'ana- 
logue en théorie classique. 


4.6. Spectres de la substance. Luminescence 


Spectres des atomes. Chaque atome a un spectre de raies déterminé 
qui reflète la structure de ses niveaux énergétiques. Pour pouvoir 
passer du tableau des termes atomiques à celui des raies spectrales 
de fréquences émises par l’atome il est nécessaire de tenir compte 
des règles de sélection qui déterminent les transitions et les termes 
entre lesquels ces transitions sont possibles. Au $ 2.5 (Tableau 2) 
nous avons considéré les règles de sélection pour le cas particulier 
où les transitions entre les termes atomiques pouvaient être ramenées 
à des transitions à un seul électron. Le Tableau 5 donne des règles 


Tableau 5 
Type de transition AJ | Parité | AL AS 
Dipolaire électrique 0, +1 Changée 0,.Æ1 (9) 
(0 <—/—0) 
Dipolaire magnétique 0, +1 Inchangée 0, +1 0 
(0 <—/— 0) 
Quadrupolaire électri- 0, +1, +2 Inchangée | 0,+1, +2| 0 
que (0 —/—+ 0) 
(l/e +—/— 1/3) 
(0</— 1) 


de sélection plus générales applicables non aux états d’un électron 
isolé mais à des termes atomiques (la colonne de AJ indique entre 
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parenthèses les transitions auxquelles la règle de sélection donnée 
ne s'étend pas; ces transitions sont interdites). 


En rapport avec ce tableau il est nécessaire de préciser la notion de parité 
du terme. Ün terme est dit pair si la somme des nombres quantiques / des élec- 
trons constituant la configuration correspondant à ce terme est un nombre pair. 
Dans le cas contraire, le terme est dit impair. En cas de changement de signe 
des coordonnées spatiales, la fonction d'onde d’un terme impair change de 
signe alors que celle d’un terme pair reste inchangée. Conformément au tableau 
considéré, dans les transitions dipolaires électriques les termes pairs ne sont 
combinés qu'avec les termes impairs et inversement, tandis que dans les transi- 
tions dipolaires magnétiques et dans les transitions quadrupolaires électriques, 
les termes à combiner doivent avoir la même parite. 


Dans des spectres atomiques relativement simples, les règles de 
sélection conditionnent la formation de lignes en plusieurs séries 
distinctes : une série principale (transitions P — S); une première 
série auxiliaire ou diffuse (transitions D -+ P); une deuxième série 
auxiliaire ou brusque (transitions S$ —+ P), etc. Les spectres les plus 
simples sont observés pour les atomes qui se caractérisent par des 
transitions à un seul électron (hydrogène, ions hydrogénoïdes, métaux 
alcalins). Les plus complexes sont les spectres des atomes à couches 
internes incomplètes ; le nombre de raies qui les composent s'élève 
À plusieurs dizaines de milliers. 

L'intensité d’une raie spectrale est proportionnelle à la proba- 
bilité de la transition correspondante. Soit par exemple une raie 
spectrale correspondant à une transition i —+ k. Désignons par w;r 
la probabilité de cette transition par unité de temps; par E; — E}, 
Ja différence des énergies des états initial et final et par V, le nombre 
d’atomes dans l'état initial. Avec ces notations, l’intensité de la 
raie spectrale considérée a pour expression 


Tin= NiwinlE;—E,|. (4.6.1) 


Les probabilités de transitions de divers types ont été comparées 
au $ 2.5. En utilisant les évaluations (2.5.54) et (2.5.55), on peut 
conclure que les raies spectrales les plus intenses sont celles qui 
correspondent aux transitions dipolaires électriques. En étudiant 
le spectre d’un atome on ne considère généralement que ces raies. 


Spectres des molécules. On distingue les spectres moléculaires 
d'absorption, d'émission et de diffusion Raman. Les spectres des 
molécules représentent un ensemble de bandes (spectres de bandes) 
comportant des raies serrées. La structure des spectres moléculaires, 
plus complexe que celle des spectres atomiques, reflète un caractère 
plus complexe de la structure des niveaux énergétiques de la molé- 
cule (voir $ 3.1). Les transitions entre les divers niveaux des molé- 
cules (électroniques, vibrationnels, rotationnels) donnent des spec- 
tres de bandes électroniques dans le domaine visible et le domaine 
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ultraviolet, des spectres de bandes de vibration dans l'infrarouge 
proche et des spectres de raies de rotation dans l’infrarouge lointain. 
Remarquons qu’en général, le spectre moléculaire se complique 
lorsque le nombre d’atomes dans la molécule augmente. 

Indiquons les règles de sélection pour les transitions dipolaires 
électriques dans le cas des molécules biatomiques: pour les termes 
électroniques: AA = 0, +1; AS = 0; pour les niveaux vibration- 
nels: Av — +1; pour les niveaux rotationnels: Aj = 0, +1 (dans 
le cas de la diffusion Raman: Aj = 0, +1, +2). De plus, il est 
nécessaire de tenir compte de la parité des états qui se combinent 
entre eux. C’est ainsi que les niveaux rotationnels positifs ne se 
combinent qu'avec des niveaux négatifs et vice versa (un niveau 
de rotation est dit positif si la fonction d’onde de la molécule ne 
change pas de signe par suite de l’opération d’inversion). Pour des 
noyaux ayant la même charge, les termes électroniques pairs ne se 
combinent qu'avec des termes impairs et vice versa (un terme est 
dit pair si la fonction d'onde électronique ne change pas de signe 
par suite de l’opération d’inversion). 


En partant de (3.1.9) et (3.1.10), représentons 
Et—E*= AE"j" (j"+1)—AE:ÿ" (j" +1). (4.6.2) 


Pour Aj = j — j” donné on obtient de (4.6.2) un ensemble de raies spectrales 
correspondant aux différentes valeurs de j’ et j”. Pour Aj = 0, cet ensemble 
forme une branche dite branche Q; pour Aj = +1 une branche R et pour Aj = 
— —1 une branche P. Pour une émission dipolaire, conformément aux règles 
de sélection d’après le nombre ;, on observe généralement trois branches (Q, R, P). 


Spectres des cristaux. Pour les cristaux, on distingue les spectres 
de luminescence (d'émission), d’absorption, de réflexion et de dif- 
fusion. Les états énergétiques d’un cristal se divisent avant tout 
en états électroniques et en états phononiques (voir $$ 3.4, 3.5); 
de ce fait, on distingue les spectres électroniques et les spectres 
phononiques. 

Les spectres électroniques sont conditionnés par les transitions 
entre bandes, les transitions excitoniques, les transitions entre les 
niveaux des atomes d’impuretés et des diverses imperfections locales 
du réseau cristallin, ces transitions étant possibles tant entre les 
niveaux qu'entre une bande et un niveau. Tout comme pour les 
transitions excitoniques (voir $ 3.5), on distingue dans le cas des 
passages à travers la bande interdite les transitions directes (ne fai- 
sant pas intervenir les phonons) et les transitions indirectes (faisant 
intervenir les phonons). Les transitions bande à bande, directes et 
indirectes, seront étudiées en détail au $ 4.8. 

Les transitions entre bandes déterminent la bande de l’absorp- 
tion principale (propre) qui a une largeur de l’ordre de plusieurs 
électrons-volts et constitue la principale caractéristique spectrosco- 
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pique du cristal. Dans le domaine des fréquences relativement peu 
élevées, cette bande est assez nettement délimitée; c'est ce qu’on 
appelle la limite ou discontinuité d'absorption principale déterminée 
par la largeur de la bande interdite. La structure du spectre au voi- 
sinage de la limite de la bande peut être notablement influencée 
par les transitions bande à bande indirectes (voir à ce propos fig. 4.13). 
Dans la direction des ondes plus longues, à partir de la limite de 
bande, un cristal pur (sans impureté) est transparent jusqu’au domaine 
d’absorption infrarouge, qui est lié aux vibrations du réseau; c’est 
pourquoi la position de cette limite de bande détermine la couleur 
du cristal. A l’intérieur de la bande, le spectre est continu et pré- 
sente de larges maximums; sa complexité doit être imputée à la 
structure complexe des bandes d'énergie du cristal; c'est ainsi par 
exemple que les maximums dans la bande d'absorption principale 
peuvent correspondre à des transitions directes entre les différentes 
sous-bandes en des points déterminés de l'espace g. 

Les transitions excitoniques se manifestent principalement au 
voisinage de la limite de la bande principale, où peuvent s’observer 
des bandes d'absorption complémentaires de petite largeur et des 
pics, dits excitoniques, dans le spectre d'absorption dü aux transi- 
tions entre bandes. Une transition excitonique directe se produit 
sans mettre en jeu un phonon de sorte que l’exciton apparaît avec 
une impulsion très petite; on constate dans ce cas l’apparition d'une 
bande spectrale assez étroite. Dans une transition excitonique indirec- 
te, la participation du phonon conduit à l’excitation de l’exciton 
avec une impulsion suffisamment arbitraire; il en résulte que le 
spectre de l'absorption excitonique devient continu. 

Les transitions électroniques dans des centres locaux s’accom- 
pagnent habituellement de transitions vibrationnelles. L'aspect 
d’une bande de vibration de l’électron dépend du degré d'interaction 
entre les états électroniques initial et final du centre et le réseau 
cristallin. 11 peut en résulter soit des bandes d’absorption et d’émis- 
sion larges (de l’ordre de 0,1 eV), soit une série de raies spectrales 
relativement étroites. La première situation répond à une interac- 
tion forte entre le centre et le réseau et la deuxième situation à leur 
interaction faible. Dans le cas d’une interaction très faible, le centre 
local peut être considéré, en première approximation, indépendam- 
ment du réseau cristallin; alors, à une transition correspond une 
seule raie spectrale d’origine purement électronique. 

Ainsi, l’adjonction de différentes impuretés dans le cristal peut 
provoquer l’apparition, dans le domaine de transparence, de larges 
bandes d’absorption électroniques et de vibration, d’ensembles de 
raies spectrales (séries électroniques et de vibration), de raies spec- 
trales distinctes. 

Les impuretés (et, en général, les imperfections locales) non 
seulement donnent leur spectre propre, elles influent aussi sur le 
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spectre déterminé par la dynamique atomique du réseau principal. 
C'est ainsi par exemple qu’une concentration élevée de défauts 
peut entraîner un étalement et un déplacement de la limite de la 
bande principale d’absorption du cristal. 


Ions à couches internes incomplètes. Les cristaux contenant, 
comme impuretés, des ions à couches internes incomplètes (nous 
voulons dire les couches 3d et 4d des métaux de transition, les cou- 
ches 4f des terres rares et les couches 5f des éléments transuraniens) 
ont des spectres spécifiques. Dans ces ions (surtout lorsqu'ils sont 
trivalents), la couche externe complète constitue une sorte d'écran 
qui protège assez bien l’électron optique contre son interaction avec 
le réseau cristallin de sorte qu'il se réalise (surtout aux basses tem- 
pératures) un système de raies spectrales électroniques relativement 
étroites qui ressemble aux raies spectrales des atomes dans un gaz. 
Ce système de raies est dû aux transitions que les électrons disposés 
sur la couche incomplète effectuent entre les niveaux de la configu- 
ration donnée. L'influence du réseau cristallin se manifeste dans 
ce cas sous deux rapports: premièrement, on observe une décompo- 
sition des niveaux des ions due à la levée de la dégénérescence dans 
le champ du cristal (effet Stark); deuxièmement, les transitions 
dipolaires entre les niveaux d’un même nombre quantique orbital 
(par exemple, les transitions 4f — 4f) qui étaient interdites pour 
les ions libres deviennent maintenant permises. Le système de raies 
spectrales observé varie avec la variation de la concentration en 
ions d’impureté. mais il se conserve même dans le cas où ces ions 
ne sont plus une impureté mais l’une des composantes du réseau 
cristallin. 

Les cristaux et les verres contenant des impuretés sous forme 
d'ions à couches internes incomplètes sont utilisés comme milieux 
actifs dans les lasers à solide. Ces ions jouent le rôle de centres actifs. 
Indiquons quelques exemples. 

4) Monocristal d’alumine pourvue d’un dopage en ions chrome 
(ALO; : Cr**) connu sous le nom de rubis. On utilise généralement 
un monocristal de rubis rose avec 0,05 % environ de chrome. Dans 
le spectre d'absorption du rubis on utilise deux bandes larges d’envi- 
ron 0,1 micron et ayant leurs centres près de 0,41 et 0,56 micron 
sur l'échelle des longueurs d'onde. Dans le spectre de luminescence 
du rubis, on utilise deux raies qui correspondent, à température 
ordinaire, aux longueurs d'onde de 0,693 et 0,694 micron; la largeur 
de ces raies est d'environ 10% micron (à 300 K). Lorsque la tempé- 
rature baisse, la largeur des raies diminue considérablement ; à 100 K 
par exemple elle est inférieure à 10-#4 micron. 

2) Cristal de tungstate de calcium pourvu d’un dopage en ions néody- 
me (CaWO, : Nd**). La raie d'absorption la plus intense (la transi- 
tion 4f —+ 4f) est large d'environ 0,02 micron et est observée sur 
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une longueur d'onde de 0,58 micron. Dans le spectre de luminescence 
(voir fig. 4.14), le rôle principal revient à la raie de 1,065 micron 
dont la largeur est, à la temprétarure de l'azote liquide, de l’ordre 
de 10% micron. 

3) Cristal de grenat d’ yttrium-aluminium pourvu d'un dopage en 
ions néodyme (Y,A1:0,,: Nd°*). La raie la plus intense dans le 
spectre de luminescence correspond à une longueur d'onde de 
1,065 micron ; la largeur de la raie, à température ‘ordinaire, est de 
l'ordre de 104 micron. 


Effets de température. L'influence de la température sur les 
spectres des cristaux est illustrée par les figures 4.13 et 4.14. La 
figure 4.13 représente la limite de la bande d’absorption principale 
dans le germanium à la température de 300 K (courbe 1) et de 77 K 
(courbe 2). L’allure de ces courbes dans la partie « ondes longues » 
est déterminée par les transitions indirectes entre bandes (l’allure 
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que les courbes auraient en présence de transitions directes seule- 
ment est tracée en traits interrompus). L'examen de cette figure 
montre que lorsque la température s'élève, on constate: première- 
ment, un déplacement de la limite de la bande vers le domaine des 
ondes plus longues, ce qui est lié à une réduction de la largeur de la 
bande interdite du germanium et, deuxièmement, une modification 
structurale du spectre au voisinage de la limite de la bande, ce qui 
est lié à l’augmentation de la contribution des transitions indirectes 
entre bandes. Le premier effet s'explique par la variation des para- 
mètres du réseau cristallin (la dilatation thermique du cristal) 
et le deuxième par l’augmentation de la population des états phono- 
niques avec l'élévation de la température. 

La variation de la largeur de la bande interdite en fonction de 
la température se décrit pour PAISIQUES semi-conducteurs par la 
formule empirique suivante: 


7. AE (Ty = ÂÀE, — aT!/(T + B), (4.6.3) 
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où AE, est la largeur de la bande interdite à O K, & et B sont des 
constantes ; dans la plupart des cas & > 0. 

Le nombre de phonons dans le cristal est déterminé en fonction 
de la température par la relation 


Non = | g (wo) [exp (hw@/kT)— 1171 du. (4.6.4) 


0 


L'aspect de cette relation et le sens physique des symboles qu’elle 
fait intervenir sont faciles à comprendre si l’on se réfère aux expres- 
sions (3.3.18) et (3.5.8). En considérant la dynamique du réseau 
cristallin dans le cadre du modèle de Debaye et en utilisant. à ce 
propos, pour g (w) le résultat (3.3.21) récrivons (4.6.4) sous la forme 
VD 
9N ow° do 
= | For Fo 


En introduisant une variable sans dimension x = liw/kT, on déduit 
de (4.6.5) 
RO /RT 


KT \3 z° dr 
Nn=9N (5) | er. (4.6.6) 


Cette dernière relation montre que dans le domaine des basses tem- 
pératures (lorsque #ow , © kT), le nombre de phonons dans le cristal 
augmente avec la température suivant une loi cubique. 

La figure 4.14 représente le spectre de luminescence d’un cristal 
de CaWO,: Nd** pour deux températures: 300 K (courbe 7) et 
77 K (courbe 2). Aux basses températures, l'effet de « blindage » 
de l’électron optique de l'ion Nd°*, que nous avons mentionné plus 
haut, se manifeste plus sensiblement, ce qui provoque une réduction 
considérable de la largeur des raies spectrales ainsi que l'apparition 
de nouvelles raies dans le spectre. La figure montre bien la variation 
du spectre de luminescence en fonction de la température. 

L'intensité d’une raie spectrale est proportionnelle à la popula- 
tion de l’état initial [voir (4.6.1)]. Lorsque la température varie, 
la population des états phononiques et, dans les semi-conducteurs, 
celle des états électroniques varient considérablement. La variation 
des populations des états est l’un des effets de température les plus 
importants, surtout dans les semi-conducteurs. 

Parmi les autres effets dus à la température signalons encore 
deux effets. Premièrement, la variation en fonction de la température 
de la largeur de la bande interdite influe sur la position des niveaux 
locaux (d’impureté et excitoniques) se trouvant dans cette bande. 
Il en résulte le déplacement de la position de certaines raies spectra- 
les. Deuxièmement, la température exerce une influence considérable 
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sur la largeur de la raie spectrale dans le cas où l’élargissement est 
dû à l'effet Doppler; dans ce cas, la largeur de raie est proportion- 
nelle à V T (voir $ 4.7). 


Influence d’un champ électrique extérieur sur les spectres des 
cristaux. Signalons certains effets qui se manifestent dans un champ 
électrique extérieur. 

1. L'application d’un champ électrique peut conduire à l’ioni- 
sation des impuretés. Les impuretés ionisées provoquent une distor- 
sion des bandes, ce qui est lié à l’apparition de champs locaux inten- 
ses. En outre, il y a apparition de por- 
teurs de charges supplémentaires qui 
modifient les populations des niveaux 
et constituent un écran empêchant l’in- 
teraction entre les électrons et les trous, 
ce qui réduit la probabilité de formation 
des excitons (en particulier, les pics 
excitoniques qui ont été observés avant 
l'application du champ dans les spectres 

des transitions entre bandes peuvent 

He Lu disparaître). L'effet d'’ionisation des im- 

| puretés est illustré par la figure 4.15 

HG qui montre le spectre d’absorption du 

germanium dopé à l’antimoine à la 

température de 4,2 K; la courbe 7 a été obtenue en l'absence 

de champ électrique extérieur et la courbe 2 après l’applica- 

tion du champ ayant une intensité de 100 V/cm. On voit sur cette 

figure la disparition du pic excitonique sous l'effet du champ et le 
déplacement de la limite de la bande d’absorption. 

2. L'application d’un champ électrique provoque un élargisse- 
ment du bord de la bande d’absorption principale et rend possible 
l'absorption de photons ayant des énergies inférieures à la largeur AE 
de la bande interdite. Cet effet est connu sous le nom d'effet Frantz- 
Keldysh. 

En l'absence de champ électrique, l'énergie d’un électron mis 
en commun peut être représentée sous la forme € — p*/2m' [voir 
(3.4.17)]. En présence d’un champ extérieur d’intensité 6 appliqué 
le long de l’axe des zx, l’expression donnant l’énergie de l’électron 
doit faire intervenir un terme complémentaire eézx. Pourtant l’im- 
pulsion et la coordonnée de l’électron ne peuvent pas avoir simulta- 
nément des valeurs déterminées. Aussi faut-il considérer non pas 
l'impulsion et la coordonnée mais leurs incertitudes (Ap et Az) et, 
au lieu de la relation classique e = p*/2m' + eéx, utiliser la rela- 
tion pour l'incertitude Ae sur l’énergie de l'électron: As = 
= (Ap}ÿ/m' + e6 Ar. Compte tenu de la relation qui lie entre elles 
l'incertitude sur la coordonnée et l'incertitude sur l’impulsion de 


Coefficient d'absorption 
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l'électron (ApAx & h), on obtient le résultat suivant pour la valeur 
minimale de Ace: 


Aënin 5 (e6)° h2/m". (4.6.7) 
C’est ainsi qu’à l'application d’un champ extérieur d'intensité 6 
l'énergie de l’électron acquiert une incertitude de l’ordre de Aeë,;in: 
cela signifie qu’il devient probable de trouver l’électron dans la 
bande interdite à des distances de l’ordre de Ae,,y, et moins du 
bord de la bande permise. La quantité Ace, définie par l’expres- 
sion (4.6.7) peut être considérée comme servant de mesure du flou 
du bord de la bande d'absorption principale. 

Le déplacement de la limite de la bande d'absorption sous l'effet 
du champ électrique a été étudié dans le germanium, le silicium, 
l'arséniure de gallium et dans d’autres semi-conducteurs. L’intensité 
du champ était généralement de 10* à 105 V/cm. 

3. L'application d’un champ électrique extérieur a pour effet 
de modifier la structure des niveaux excitoniques: les raies excito- 
niques s’élargissent au point de constituer une bande continue, ce 
qui conduit à un déplacement et à une déformation de la limite 
de la bande d’absorption principale (effet d'absorption électrique 
dans le domaine excitonique). 

L'effet Frantz-Keldysh et l'effet d'absorption électrique dans 
le domaine excitonique doivent être considérés comme des effets 
de champ idéaux: l'application du champ modifie la structure des 
états énergétiques du cristal, ce qui se produit pratiquement d'une 
manière instantanée parce que cette modification n'est pas liée 
à une redistribution quelconque des charges dans le milieu. Cela 
signifie que le temps de relaxation de tels effets de champ est extré- 
mement petit ; leur rapidité d'action est évaluée à 10- s. 

Remarquons avant de clore ce paragraphe que dans la catégorie 
des effets de champ on range aussi l'effet Stark qui se manifeste 
par la décomposition et le déplacement de certaines raies spectrales 
sous l’action d’un champ électrique extérieur. 


Luminescence. En considérant les rayonnements émis par un 
certain corps, on distingue dans le cas général: a) le rayonnement 
thermique déterminé par la température du corps, b) l'émission 
par luminescence ; c) l’émission stimulée, d) l'émission secondaire 
due à la réflexion et à la diffusion de la lumière. A la différence des 
émissions stimulée et secondaire, la luminescence se caractérise par 
une rémanence finie: elle persiste quelque temps après la fin de 
l’excitation. Ainsi, la luminescence peut être définie comme un 
rayonnement excédentaire par rapport au rayonnement thermique 
correspondant à la température du corps donné et ayant une durée 
de beaucoup supérieure à la période des vibrations lumineuses. 
La luminescence peut être provoquée par différentes causes: le 
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bombardement ionique (ionoluminescence), le bombardement élec- 
tronique (cathodoluminescence), l’emploi de réactions chimiques 
(chimiluminescence), l'emploi de champs électriques (électrolumi- 
nescence), le rayonnement lumineux dans le domaine visible ou 
ultraviolet (photoluminescence), etc. 

Les particularités caractéristiques du processus de luminescence 
(et en particulier sa durée) dépendent de la façon dont la micropar- 
ticule excitée revient dans son état fondamental. Par exemple, les 
situations suivantes sont possibles : a) l’électron passe directement 
du niveau d’excitation au niveau fondamental; b) l’électron passe 
du niveau d'’excitation au niveau fondamental par un ou plusieurs 
niveaux intermédiaires; c) l’électron excité quitte l'atome, de sorte 
que pour libérer l’énergie d’excitation, il est nécessaire que l’ion ainsi 
produit se recombine avec un électron libre; d) l’électron se recom- 
bine avec un trou; dans ce cas les processus de recombinaison des 
électrons et des trous liés à la destruction des excitons et surtout 
des excitons indirects occupent une place à part. 


Luminescence et émission spontanée. Cherchons l'expression pour 
la puissance de la luminescence, en considérant la situation la plus 
simple : le passage d’un système microscopique d’un niveau excité 2 
(population: n., facteur de dégénérescence: g,) au niveau fonda- 
mental Z (population : »,, facteur de dégénérescence : g,). Représen- 
tons la puissance de l'émission spontanée sous la forme (voir $ 2.1) 


W, = Anho, (4.6.8) 


où ow est la pulsation de la transition. Pour trouver la puissance W, 
de la luminescence il faut soustraire de la puissance W', la puis- 
sance de l'émission spontanée W, du rayonnement thermique en 
équilibre. Cette dernière est égale à la puissance d'absorption du 
rayonnement thermique en équilibre et peut être représentée, con- 
formément à (2.1.15), sous la forme 


Wo = n1B19Poñ@ (1 — £ine/gon), (4.6.9) 
où p, est la densité de rayonnement thermique en équilibre, déter- 


minée par la formule de Planck (1.3.24). En utilisant (4.6.8) et (4.6.9), 
on trouve l'expression de la puissance cherchée : 


W; = W,—W, — Aoynoh© — Biol (1-5) : (4.6.10) 


Puis tenons compte de la liaison qui existe entre les coefficients 
d’Einstein (les relations (2.1.6) et (2.1.8)) et utilisons l’expres- 
sion (1.3.24) pour p,. Alors, l’expression (4.6.10) peut s'écrire sous 
la forme 


£ (gine/82n1) Xp (A©/kT) —1 
WW, == AO Fa n: pot — : (4.6.11) 
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Si l’ensemble de systèmes microscopiques est en équilibre thermo- 
dynamique, on a suivant (2.1.1): no/n, — (g./g,) exp (—hiw/kT). 
Comme il est facile de le conclure d’après (4.6.11), la puissance de 
la luminescence est dans ce cas nulle. Cela signifie que la luminescen- 
ce ne peut se manifester que dans des ensembles hors d'équilibre. 
La puissance de la luminescence est déterminée par le degré d'écart 
par rapport à l’état d'équilibre. Le processus de luminescence est 
un processus de relaxation qui s'effectue par des transitions optiques. 

Supposons que la population du niveau d’excitation est compa- 
rable à celle du niveau fondamental. Etant donné que dans le domai- 
ne optique est vérifiée l’inégalité wo © AT, on déduit de (4.6.11} 


W, = Aufon. (4.6.12} 


En comparant (4.6.12) à (4.6.8) il convient de conclure que dans le 
cas d’une inversion de populations des niveaux dans le domaine 
optique, la puissance de la luminescence est pratiquement égale- 
à celle de l’émission spontanée. 


4.7. Forme de la raie spectrale 


Considérons de plus près le cas où le spectre de la substance se- 
caractérise par des raies spectrales distinctes répondant aux transi- 
tions entre des niveaux d'énergie déterminés. Posons-nous le 
problème de la forme de la raie spectrale. Pour la description 
de la forme de raie, introduisons une fonction F (w) normée- 


pour l’unité ([F (wo) dw = 1). La quantité F (w) do montre dans 


quelle mesure les pulsations comprises entre w et w + dw sont 
représentées dans la raie considérée. 


Forme lorentzienne. Les raies spectrales ont assez souvent la: 
forme dite de Lorentz (au moins de façon approchée): 


A 1 
an (W—&9) + A4: ? 


F (w) — (4.7.1) 
où &, est la pulsation principale correspondant au maximum de la 
raie, À, la demi-largeur de la raie mesurée à mi-hauteur de son 
maximum. 

Le résultat (4.7.1) peut être obtenu en partant de considérations 
assez générales concernant l’incertitude sur l’énergie des états de- 
relaxation d’un système quantique. Envisageons comme état rela- 
xant un niveau excité d'énergie Æ, caractérisé par une durée de 
vie t par rapport au passage du système microscopique au niveau. 
fondamental d'énergie Æ,. Selon la relation d'’incertitudes pour 
l'énergie et le temps, l’énergie d’un système microscopique à l’état 
excité présente une incertitude AE = hki/t; l’état excité n’est pas 
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stationnaire. Désignons par Y (£) la fonction d’onde de l'état excité. 
La probabilité d'émission de pulsation © = (E — E,)/h lors de la 
transition Æ, — E, est évidemment déterminée par la probabilité 
avec laquelle l'état stationnaire exp (—iEt/h) est représenté dans 
l'état Y (t). Autrement dit, il convient de considérer une superposi- 
tion 


Y (1) — |® (E) exp (—iEt/h) dE (4.7.9) 


et de déterminer la fonction ® (E); c’est justement par la quantité 
| D (£) | que sera décrite la probabilité cherchée. La résolution 
de ce problème exige que l’on connaisse la dépendance de la fonction 
Y par rapport au temps. Etant donné que la probabilité pour que 
le système microscopique se trouve dans l'état excité varie en fonc- 
tion du temps comme exp (—t/t) ou (puisque t Æ Â/AE) comme 
exp (—AEt/h), écrivons la fonction Y (t) sous la forme 


W (t) = vb exp (—iEt/h) exp (—AEt/2h). (4.7.3) 


En vertu de (4.7.3), la fonction Y (t) est « construite » comme une 
fonction d’onde de l'état stationnaire d'énergie Æ,, qui est toutefois 
modulée par le facteur # exp (—AEt/2h); il n’est pas difficile de 
voir que ce facteur exprime la variation cherchée en fonction du 
temps de la probabilité pour que le système microscopique se trouve 
dans l’état Y: | W | = exp (—AEËEt/h). En utilisant (4.7.3) on trouve 


O(E)=— | Y (4) exp (GEt/h) dt = 


Lg I(Œ—E)t  AEtT Ÿ À 
E | a | LT —i(£—E;)+AE/2 : 


En introduisant les notations w, = (E, — E,)/h et A = AE/2h, 
mettons le résultat obtenu sous la forme [cf. (1.4.14)] 


1 
Du) re (4.7.4) 


‘On en déduit 
à 1 
F (w) ad | D (w) [* ad To—0) +4 * (4.7.5) 
Le résultat (4.7.5) concorde avec (4.7.1). Le facteur de proportion- 


nalité A/x est déterminé à partir de la condition de normalisation 
pour F (w). 


La forme de Lorentz de la raie spectrale peut également être obtenue à partir 
de la théorie quantique qui donne l'expression suivante pour la section efficace 
différentielle d'absorption résonnante d’un rayonnement de pulsation «w 
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{cf. (4.5.42)]: 

. (Giant) 
D = M 
ct (@in —)°+ A3/4* ? 


Où On = (En — E1)/h, E, étant l'énergie du n-ième niveau du système et 
An la demi-largeur de ce niveau. La section efficace considérée présente un 
maximum aigu (une résonance) pour © = y», c'est-à-dire lorsque l'énergie 
du photon fo est égale à la distance énergétique En — E1. 

Il y a lieu de reprendre ici la relation (4.5.42). Dans cette relation nous 
avons admis que la diffusion du rayonnement de pulsation w comportait l’ab- 
sorption et l'émission de photons virtuels (d'énergies w,,); les niveaux £, étaient 
virtuels et aucun phénomène de résonance n'était considéré. Quant à la rela- 
tion (4.7.6), elle décrit l’absorption d'un photon réel d'énergie #w lorsque la 
transition du système se produit entre deux niveaux réels; on est ici en presence 
d'un processus de résonance typique. 

Soulignons en conclusion qu’il est en principe impossible d'obtenir le 
résultat (4.7.6) à partir de (4.5.42). En effet, si nous admettons que E, figurant 
dans (4.5.42) est l'énergie d’un niveau réel et non celle d’un niveau virtuel, 
nous obtenons, en cas de résonance (© = w&,4), l'infini, résultat physiquement 
absurde. On peut l’éviter si l’on tient compte de la largeur finie du niveau 
réel, c'est-à-dire de sa relaxation. Or, dans ce cas, la théorie des perturbations, 
à partir de laquelle ont été obtenus tous les résultats au $ 2.6 et par conséquent 
le résultat (4.5.42), cesse d'être valable. Cela signifie que l'étude des processus 
de résonance, qui exige nécessairement que l’on tienne compte de la largeur 
des niveaux, doit se faire non pas à l’aide des méthodes de la théorie des pertur- 
bations. mais en appliquant des méthodes rigoureuses fondées sur la résolution 
de l'équation de Schrôdinger. Remarquons à ce propos que le résultat (4.7.6) 
a été obtenu par des méthodes précises. 


do= (4.7.6) 


Effet Doppler et raie de Gauss. L’élargissement de la raie spec- 
trale peut avoir pour cause non seulement la relaxation des niveaux 
mais aussi un effet purement cinématique. Nous avons en vue l’effet 
Doppler: une variation de la fréquence enregistrée du rayonnement 
par suite du déplacement relatif de l'émetteur et du récepteur. 

Supposons qu'un gaz de radiateurs ayant une masse M se trouve 
en équilibre thermodynamique à la température T. Pour mettre 
en évidence l'effet cinématique « sous sa forme pure » nous suppo- 
serons que les niveaux des radiateurs ne subissent pas de relaxation. 
Dans ce cas, l'effet Doppler déterminera la forme suivante (dite de 
Gauss) de la raie spectrale : 


F (w) = = exp [— v? (o —&o)?/A3], (4.7.7) 


&, étant la pulsation fondamentale, A, la demi-largeur de la raie 


à mi-hauteur de son maximum, v = VIn 2; 


Ap=o0v V 24T/Mc2. (4.7.8) 
En utilisant (4.7.8), évaluons À, pour une situation typique: T = 
= 300 K, M — 2.10% g, ©, — 2-10 Hz. Nous obtenons A, = 
= 4.109 Hz. On voit qu’à température ordinaire, la largeur relative 
d’une raie de Gauss est égale à A,/w, = 10”$. 
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Les relations (4.7.7) et (4.7.8) peuvent être facilement obtenues 
par des raisonnements assez simples. Considérons une situation 
à une dimension: un radiateur se déplace à la vitesse v, dans la 
direction du récepteur. Supposons que la phase du rayonnement 
émis est , à l'instant t = 0 et par conséquent à l'instant £{ = T, = 
— 2x/w,. La phase q, sera enregistrée à des instants #4, = L/c et 
le = To + (L — v,T,)/c, où L est la distance séparant le radiateur 
et le récepteur à l'instant { = 0. On voit donc que par suite du 
mouvement du radiateur, le récepteur enregistrera non pas la période 
T, mais la période T = t, — t, à laquelle correspond la pulsation 
© = @9p (1 + v./c). Ainsi, la vitesse v, du radiateur et la fréquence 
enregistrée sont liées entre elles par la relation 


Uk = C (© — &9)/0-. (4.7.9) 


Supposons ensuite que la répartition des radiateurs en vitesses est 
une répartition équilibrée : N (v,) — exp (—Mvwi/2KT). En y intro- 
duisant (4.7.9), on obtient 


F (wo) — exp{— Mc? (© —o05)2/052kT]. 


De cette dernière relation résultent les expressions (4.7.7) et (4.7.8) 
pour la fonction F (w) et sa demi-largeur A,. Le facteur de propor- 
tionnalité intervenant dans (4.7.7) est déterminé à partir de la 
condition de normalisation de la fonc- 
tion F (w). 


Raie de Lorentz et raie de Gauss. 
La figure 4.16 montre les deux for- 
mes de la raie qui sont ramenées, pour 
la commodité de la comparaison, à la 
même largeur 2A. Dans cette figure, 
1 représente une raie de Lorentz et # 
une raie de Gauss. L'examen de la 
figure montre en particulier que la 
raie de Gauss présente une décrois- 
sance plus rapide avec l’augmenta- 
tion de la quantité | © — ©, | que 
celle de Lorentz. 

Tenons compte à la fois de l’effet 
cinématique qui conduit à la raie 
de Gauss et de l'effet de relaxation des niveaux qui est à l'ori- 
gine de la raie de Lorentz. Désignons par «w, la pulsation fondamen- 
tale de la raie, par «’ la pulsation du rayonnement émis par le radia- 
teur « au repos » et par wo la pulsation enregistrée par le récepteur, 
par À la demi-largeur de la raie en l'absence d'effet cinématique 
et par À, la demi-largeur de la raie en l’absence d'effet de relaxation 


Fig. 4.16 
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des niveaux. La probabilité d'émission de pulsation «” est définie 
par une relation de la forme de (4.7.1): 


À 1 
“x (w/—0&,) +4 * 
La probabilité d'enregistrement de la pulsation © à condition 
que le rayonnement émis soit de pulsation w’ est définie par une 
relation du type de (4.7.7): 
F: (©, w’)= ass exp[—12(0—w’)7/A5]. (4.7.11) 


Quant à la probabilité d'enregistrement de la pulsation ©, sans 


F; (w") = (4.7.10) 


qu'on doive spécifier la pulsation émise, elle sera définie par la 
relation 
F (w) = | F:(©, ©’) F (w')d'. (4.7.12) 
0 
En portant (4.7.10) et (4.7.11) dans (4.7.12) on obtient pour la 
forme de la raie l'expression suivante tenant compte à la fois de 
l'effet Doppler et de l'effet de relaxation des niveaux: 


___ vA C exp[—v? (©— «w’)?/AD] , 
F (w) = Fr | — @=w)p+ar 0 . (4.7.13) 


Si, en particulier, F, Æ 6 (© — «’), nous sommes ramenés 
à l'expression (4.7.1), et lorsque F, Æ 6 (w’ — «), à l'expression 
(4.7.7). Ces cas particuliers sont représentés qualitativement sur 
Ja figure 4.17 : le cas a) pour une raie de Lorentz (courbe J) et le 
€as b) pour une raie de Gauss (courbe 2). | | 
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Soulignons une conclusion importante qui est bien illustrée par 
les cas représentés sur la figure 4.17 : si A, € A, la raie spectrale 
doit présenter une forme proche de celle de Lorentz (fig. 4.17, a); 
si An > À, la forme de la raie doit être proche de celle de Gauss 
(fig. 4.17, b). 

Observons que la forme de Gauss est caractéristique des gaz et 
celle de Lorentz des corps solides. Pourtant, cette remarque ne doit 
pas prendre un sens catégorique. On doit par exemple tenir compte 
du fait que lorsque la température s'élève, l'augmentation de la 
largeur A, est plus rapide que celle de A. D'autre part, dans des 
gaz suffisamment denses, la largeur A peut s'avérer plus considérable 
que À p- 


Causes d’élargissement des raies spectrales. Indiquons certaines 
causes de l'élargissement des raies spectrales dû à la relaxation des 
niveaux énergétiques de la substance. 

Citons tout d’abord la relaxation du niveau due à l'émission 
spontanée. Selon (2.5.32) et (2.5.33) la demi-largeur correspondante 
est déterminée à l’approximation dipolaire par l'expression 


AZ=T%'æ 2 AR D D | dun [/fics. (4.7.14) 


La sommation se fait sur tous les niveaux plus bas auxquels sont 
possibles, à l’approximation dipolaire, les transitions spontanées 
depuis le i-ième niveau de relaxation considéré. La quantité A. 
est appelée demi-largeur naturelle. 

Dans les milieux gazeux, un rôle important peut être joué par 
la relaxation du niveau par suite des collisions entre les particules 
[par suite des diverses transitions non optiques dans le milieu gazeux 
(voir $ 3.7)]. On introduit dans ce cas une demi-largeur collisionnelle ; 
elle est déterminée par l'inverse du temps de parcours de la particule 
émettrice entre deux collisions consécutives. La valeur de la demi- 
largeur collisionnelle varie en fonction de la pression p du gaz et de 
sa température 7 suivant la loi 


Acot & Th = p/VT. (4.7.15) 


La relation (4.7.15) montre que la demi-largeur Acc diminue 
avec l’abaissement de la pression. Dans des gaz raréfiés, ce n’est 
pas l'effet de relaxation du niveau par suite des collisions mutuelles 
des particules qui peut prendre de l'importance mais celui dû aux 
collisions entre les particules et les parois du récipient contenant 
le gaz. Dans ce cas on introduit une demi-largeur spéciale (désignons- 
la par Ac). 

Dans les milieux solides, la relaxation des niveaux (par exemple 
des niveaux des ions à couche électronique interne incomplète) 
est déterminée essentiellement par l'interaction de ces ions avec 
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les quasi-particules et avant tout avec les phonons (voir $ 3.6). 
Dans ce cas on introduit une demi-largeur Ai Æ Tai où le para- 
mètre T1 est connu sous le nom de temps de relaxation spin-réseau. 
La demi-largeur A. est de l’ordre de (10-* à 10-*)«, à 300 K ; elle 
diminue d'un seul ou de deux ordres de grandeur en cas de refroidis- 
sement jusqu’à la température de l’azote liquide. 

Pour tenir compte de l'action simultanée des divers facteurs 
qui sont la cause de la relaxation du niveau, on fait la somme des 
demi-largeurs correspondantes : 


A = Ay+ Acot + Acot + ... = Ty} + Too + Tool + …... (4.7.16) 


La quantité t-! est la probabilité de relaxation correspondante par 
unité de temps; de ce fait, la somme (4.7.16) exprime le théorème 
d’addition des probabilités de processus de relaxation indépendants 
l’un de l’autre. Soulignons que la raie conserve dans ce cas la forme 
de Lorentz (4.7.1). 

En conclusion, remarquons que dans le cas général, en étudiant 
la forme de la raie spectrale, il est nécessaire de tenir compte aussi 
bien de l'élargissement du niveau initial (A,) que de celui de l’état 
final (A.). Dans ces conditions, la forme lorentzienne se conserve 
et sa demi-largeur À est déterminée par la somme À, + A. 


Elargissements homogène et non homogène. On distingue les 
raies élargies homogènes et inhomogènes. On dit qu’il y a élargis- 
sement homogène si la probabilité de transition est la même pour 
toutes les particules de la substance se trouvant dans l’état initial 
exigé. Dans le cas contraire, on dit qu'il y a élargissement non homo- 
gène. 

L’élargissement homogène est lié aux processus de relaxation 
des niveaux, car ces processus sont équiprobables pour toutes les 
particules de la substance. Les raies présentant la forme lorentzienne 
sont des raies élargies d’une manière homogène. L’élargissement 
homogène suppose la coïncidence entre la forme des raies de toute 
la substance et la forme des raies d’une seule particule. Dans le cas 
général une telle coïncidence n’a pas lieu, de sorte que les raies 
réelles sont élargies d’une manière plus ou moins inhomogène. 

L'élargissement non homogène peut être provoqué par différentes 
causes. Indiquons certaines d'entre elles. 

1) L'effet cinématique (effet Doppler) conduisant à la raie de 
Gauss. Il est parfaitement évident que les contributions à la forma- 
tion de différentes parties de la raie F (w) (dans les divers interval- 
les de valeurs de la pulsation) sont apportées par les différentes 
particules, c'est-à-dire les particules dont les vitesses sont compri- 
ses dans les intervalles de valeurs correspondants. Si l’on modifie 
par exemple la répartition des particules en vitesses, en la rendant 
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nettement déséquilibrée, le profil de la raie F (w) sera changé et 
n'aura plus la forme de Gauss. 

2) Le manque d’homogénéité spatiale des paramètres physiques 
du milieu (se manifeste dans les corps solides). 

3) Le recouvrement mutuel de plusieurs raies de Lorentz. Le 
profil de la raie observée est dans ce cas l’enveloppe des profils des 
composantes. Un tel recouvrement peut avoir lieu en particulier 
dans le cas de la décomposition des niveaux énergétiques sous l’action 
soit ss champ électrique extérieur (effet Stark) soit du champ de 
cristal. 

4) L'existence de niveaux présentant un grand flou (une sorte 
de bandes énergétiques) avec une certaine répartition des particules 
en sous-niveaux. Si les sous-niveaux interagissent faiblement les 
uns avec les autres, la redistribution des particules sur tout le niveau 
flou ne se produit pas; il peut en résulter une raie de forme assez 
complexe caractérisée par exemple par la présence de « sauts » ou, 
au contraire, de « creux ». 


Coefficients spectraux d’Einstein. Compte tenu de la largeur finie 
et de la forme des raies spectrales, on introduit des coefficients spec- 
traux d’Einstein A, (wo), Be (©), B°1 (©) qui diffèrent des coeffi- 
cients Aus, Bye, Bo, introduits au $ 2.1 en ceci qu’ils déterminent 
non pas les probabilités mais les densités spectrales des probabilités 
de transitions correspondantes. C’est ainsi que dw, = B,, (w) p (w) dw 
est la probabilité d'absorption dans l'intervalle de pulsations de w 
à © + do. Le mode de dépendance des coefficients spectraux d’Ein- 
stein envers la pulsation est déterminé par la forme de la raie spec- 
trale F (wo) répondant à la transition considérée: 


An (©) = A421F (0), Bi(o) = B:2F (©), 
Bz (0) = B21F (w). (4.7.17 


Les relations (4.7.17) montrent que pour une transition donnée les 
trois coefficients spectraux varient de la même façon en fonction 
de la fréquence. Cela signifie que les relations (2.1.6) et (2.1.8) sont 
valables pour les coefficients spectraux d’Einstein. 

Jusqu'ici nous avons admis qu'aux transitions entre niveaux 
correspondaient des raies spectrales idéales 


F (wo) = 6 (© — wo). (4.7.18) 


C’est dans cette hypothèse qu'a été considérée en particulier l’ex- 
pression (4.1.19) pour le coefficient d'absorption %x;,. En tenant 
compte de la largeur et de la forme de la raie il est nécessaire de 
considérer le coefficient %x, (w) défini par l'expression 


#1 (w) = 20 ÿo (ri—£tn)= Bis fo | m—Ëtn) F(o). (4.7.19) 


a v 
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En négligeant l'élargissement de la raie et en utilisant la relation 
(4.7.18), on déduit de (4.7.19) 


%4 = | x (w) do = À ho (r, —£ DE (4.7.20) 


c'est-à-dire on obtient le résultat (4.1.19). 


4.8. Interaction photon-électron dans les cristaux 


Phénomènes photo-électriques dans les corps solides (effet photo- 
électrique externe). Lors de l’absorption des photons par les élec- 
trons d’un corps solide on observe deux groupes de phénomènes 
photo-électriques : l’un d'eux est lié à l'émission électronique par les 
cristaux (effet photo-électrique externe) et l’autre au changement 
de la répartition des électrons par états à l’intérieur du cristal (effet 
photo-électrique interne). 

Dans les métaux l'effet photo-électrique externe est lie à l’absorp- 
tion des photons par les électrons de conduction et dans les diélec- 
triques et les semi-conducteurs il est lié à celle par les électrons se 
trouvant dans la bande de valence, aux niveaux d’impuretés et 
dans les états superficiels. Rappelons les principales lois qui régis- 
sent l'effet photo-électrique externe : a) le nombre d'électrons émis 
(de photo-électrons) et, par conséquent, le courant photo-électrique à 
varient proportionnellement à l'intensité de la lumière (i— 1); 
b) pour chaque matériau, dans l’état donné de sa surface à 0 K 
il existe un seuil de fréquence photo-électrique «w, (qu’on appelle 
parfois limite rouge) au-dessous duquel l'effet photo-électrique est 
généralement nul; c) l'énergie cinétique maximale des photo-élec- 
trons augmente proportionnellement à la fréquence du rayonnement 
incident et ne dépend pas de son intensité. La quantité Âœo, exprime 
le travail de sortie pour les photo-électrons. Dans les métaux, elle 
est déterminée par la barrière de potentiel qui apparaît près de la 
surface alors que dans les diélectriques et dans les semi-conducteurs 
(intrinsèques ou faiblement dopés) elle dépend aussi de la largeur 
de la bande interdite et du mode de passage de l’électron de la bande 
de valence dans la bande de conduction; en outre, la valeur de Âw, 
dépend du type d'impuretés. La présence d’impuretés du type p 
fait apparaître une charge superficielle supplémentaire de signe 
positif qui réduit le travail de sortie; en présence d’impuretés du 
type z on observe la situation inverse. 

L'effet photo-électrique externe se caractérise par un rendement 
dit quantique (j) qui est égal au rapport du nombre de photo-électrons 
émis au nombre de photons absorbés par le matériau. La courbe expri- 
mant la relation j (4w) s'appelle caractéristique spectrale d’une 
surface émettrice. Une caractéristique spectrale typique pour un 
métal (l'or) est représentée sur la figure 4.18, a, qui montre aussi, 
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pour comparaison, une courbe traduisant la variation du coefficient 
de réflexion À en fonction de l'énergie des photons. Remarquons 
qu'il y a une liaison entre la diminution du coefficient de réflexion 
et l'augmentation du rendement quantique. La figure 4.18, b donne 
les caractéristiques spectrales pour un semi-conducteur (silicium) 
à impuretés du type p (courbe 1) et à impuretés du type x (courbe 2). 


JR ] 
01 2.5J07* 
R Î 
805 
1.107 


10 20 30 ho,ey 


a) 
Fig. 4.18 


On remarquera que le rendement quantique est plus élevé pour le 
semi-conducteur de type p. En outre, les caractéristiques spectrales 
des semi-conducteurs présentent une partie à pente douce (entre 
les pulsations &, et w,); cette partie est due aux transitions indirec- 
tes à travers la bande interdite. 


Phénomènes photo-électriques dans les corps solides (effet photo- 
électrique interne). L'effet photo-électrique interne ne se produit 
que dans les diélectriques et dans les semi-conducteurs. Il se mani- 
feste en particulier par la formation d’excitons, une variation de la 
résistivité (l’apparition d’une photoconduction), l’apparition d’une 
f.é.m., l’apparition de la photoluminescence. L'effet photo-électrique 
interne est lié aux diverses transitions quantiques des électrons qui 
se produisent par suite de l’absorption de photons. On distingue dans 
ce cas les passages de la bande de valence à la bande de conduction, 
les passages de la bande de valence aux niveaux d’impuretés ou 
des niveaux d’impuretés à la bande de conduction (transitions impu- 
reté-bande), les passages de la bande de valence à la bande de conduc- 
tion par les niveaux d’impuretés, les passages entre niveaux d’impu- 
retés. Ces transitions peuvent aussi mettre en jeu des quasi-parti- 
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cules et surtout des phonons ; comme il a été indiqué plus haut, les 
transitions de ce type sont dites indirectes. 

La photoconductivité est décrite par un terme supplémentaire, 
dû à la lumière, que fait intervenir l'expression pour la conductivité 
électrique. Rappelons cette expression : 


o = e (nu, + npüp), (4.8.1) 


où u,, up Sont les mobilités de l’électron de conduction et du trou 
et n, et nr» leurs concentrations. (Pour ne pas tenir compte de la 
nature tensorielle des grandeurs © et u, le cristal sera supposé à sy- 
métrie cubique.) La « contribution » lumineuse à la conductivité 
électrique peut être représentée sous la forme 


Ao = e (An.u, + Anpup). (4.8.2) 


Cela signifie que la photoconductibilité est due au changement de 
concentrations des porteurs de charges participant au transport du 
courant. De tels changements peuvent résulter tant des transitions 
entre bandes (photoconductibilité intrinsèque) que des transitions 
impureté-bande (photoconductibilité extrinsèque). La photoconduc- 
tibilité peut également apparaître par suite des transitions électro- 
niques dans les limites de la bande de conduction; ces transitions 
peuvent être provoquées par l'absorption de photons avec des éner- 
gies assez petites. Dans de telles transitions, le nombre de porteurs 
de charges reste inchangé, mais leur mobilité varie. Dans ce cas, 
la « contribution » lumineuse à la conductivité électrique a pour 
expression 


Ao = en,Au.. (4.8.3) 


C'est pourquoi on distingue la photoconductibilité de mobilité 
[la relation (4.8.3)] et la photoconductibilité de concentration [la 
relation (4.8.2)]. 


L'apparition d'une force électromotrice s'observe dans les cas où l'absorp- 
tion de énergie lumineuse est spatialement inhomogène. On peut y arriver 
par divers procédés: a) le semi-conducteur est non homogène: il représente le 
contact entre un semi-conducteur de type p et un semi-conducteur de type » 
connu sous le nom de jonction p-n;lorsque la jonction p-r est soumise à un 
rayonnement lumineux, il y a apparition d’une force électromotrice (effet 
photovoltaïque); b) le semi-conducteur est homogène mais l’énergie lumineuse 
est absorbée d’une manière inhomogène, presqu'’en totalité dans la couche super- 
ficielle ; dans ce cas, une f.é.m. résulte de la redistribution des charges dans 
le semi-conducteur entre sa surface et les régions profondes (effet de Dember) ; 
c) si un champ magnétique est appliqué parallèlement à la surface d'un semi- 
conducteur fortement absorbant, une force électromotrice supplémentaire apparaît 


le long de la surface dans le sens perpendiculaire à ce champ (effet de Kikoïn- 
Noskov). 


Nature quantique et particularités des phénomènes photo-électri- 
ques dans les solides. Les phénomènes photo-électriques doivent être 
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considérés comme des phénomènes spécifiques quantiques qui n'ont 
point d’analogues en théorie classique. En d'autres termes, il est 
en principe impossible d'expliquer ces phénomènes dans le cadre 
d'une description classique de l’interaction entre la lumière et la 
substance. Il est bien connu que l'effet photo-électrique externe, 
par exemple, fut historiquement l’une des prémisses expérimentales 
les plus convaincantes qui contribua à l'élaboration de la théorie 
quantique. 

Les phénomènes photo-électriques ont pour origine les transi- 
tions quantiques dans la substance dues aux actes d'interactions 
électroniques auxquelles participent aussi les quasi-particules dans 
le cas général. Cela signifie que pour une étude conséquente des 
phénomènes photo-électriques il est nécessaire : a) de tenir compte 
de la structure des états électroniques de la substance; b) de quan- 
tifier les mouvements collectifs dans la substance en passant, par 
là même, à l'examen des quasi-particules ; c) de représenter le rayon- 
nement optique à partir d’une description quantique, c'est-à-dire 
sous forme d'un ensemble de photons. 

L'interaction photon-électron dans les cristaux diffère nettement 
de l’interaction entre les photons et les électrons dans les atomes, 
bien que dans les deux cas cette interaction soit basée sur les proces- 
sus élémentaires que nous avons examinés au deuxième chapitre. 
Examinons de plus près le caractère spécifique de l'interaction 
photon-électron dans les cristaux. 

Premièrement, en plus des états électroniques liés, il est néces- 
saire de tenir compte des états des électrons dans les bandes qui sont 
décrits par les fonctions de Bloch [fonctions de la forme (3.4.5)]. 
Chacun de ces états est caractérisé par une loi de dispersion, spéci- 
fique de chaque cristal, de chaque bande et de chaque direction, 
e (q), où & et q sont respectivement l'énergie et le vecteur d’onde 
de l’électron. 

Deuxièmement, la répartition des électrons dans le cristal entre 
les divers états dépend des paramètres thermodynamiques ainsi que 
des facteurs qui conduisent à un écart à l'équilibre. Dans ces condi- 
tions il est nécessaire de tenir compte du degré de dégénérescence 
des ensembles électroniques dans la bande de conduction. Autre- 
ment dit, en considérant l'interaction entre les photons et les élec- 
trons dans les cristaux il faut tenir compte de la statistique de l’en- 
semble d’électrons que nous avons étudiée au $ 3.4. 

Troisièmement, les transitions bande-bande et impureté-bande 
(ainsi que bande-état de mouvement libre) qui jouent un rôle impor- 
tant dans tous les phénomènes photo-électriques observés dans les 
corps solides et surtout dans les semi-conducteurs et les diélectri- 
ques, ont un caractère très spécifique tant au point de vue des règles 
de sélection qu’au point de vue de la largeur, de la forme et de l’in- 
tensité des raies spectrales. 
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Quatrièmement, dans le cas général, l’interaction photon-électron 
dans les cristaux s'effectue avec la participation des quasi-particu- 
les. Ce seul fait suffit à montrer que le tableau de l'interaction pho- 
ton-électron est plus riche et, naturellement, plus complexe dans 
des cristaux que dans les atomes. La participation des phonons con- 
fère leur caractère original aux transitions indirectes spécifiques 
pour des corps solides. 

Cinquièmement, le cristal est le siège d’une multitude d’actes 
élémentaires d'interaction photon-électron, qui sont séparés l’un 
de l’autre non seulement dans le temps mais aussi dans l’espace. 
Cela fait naître des problèmes spécifiques relatifs à l'accumulation 
des effets élémentaires dans l’espace; il s'avère par exemple que 
l'accumulation n’est nossible que dans des directions déterminées 
dans le cristal (dites directions de synchronisme d’ondes). Ces circon- 
stances ont une grande importance pour les phénomènes optiques 
non linéaires qui seront étudiés plus loin. 


Transitions bande à bande directes et indirectes. Considérons les 
transitions directes et indirectes de la bande de valence à la bande 
de conduction, en utilisant la figure 4.19 qui représente, pour une 
direction déterminée dans le cris- 
tal, les courbes caractéristiques 
de dispersion de l’électron pour 
la bande de valence [courbe 
e’ (g)let pour la bande de conduc- 
tion [courbe €” (q)l; l’intervalle 
d'énergie entre ces courbes cor- 
respond à la largeur AE de la 
bande interdite. Convenons de 
désigner les vecteurs d’onde de 
l'électron, du photon et du pho- 
non respectivement par q,k et Q 
et leurs énergies respectivement 
par &, ko et RQ. 

Compte tenu desremarques fai- Fig. 4.19 
tes au $ 3.5 sur les valeurs com- 
paratives des énergies et des impulsions des photons et des phonons, 
nous allons négliger sur la figure 4.19 la valeur du vecteur d’onde du 
photon et la valeur de l’énergie du phonon. Autrement dit, en consi- 
dérant les lois de conservation de l’énergie et de l’impulsion des 
particules participant aux transitions entre bandes, nous négligerons 
l'impulsion (mais non l’énergiel) du photon et l'énergie (mais non 
l'impulsion!) du phonon. 

La transition directe est représentée sur la figure 4.19 comme la 
transition ?Z + 3. Les lois de conservation de l’énergie et de l’impul- 
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sion des particules sont dans ce cas de la forme 


CA + ho: — Es Œi = 3 (4.8.4) 
ou, encore plus brièvement, 
e" (q1) + Roi = &” (qu). (4.8.5) 


Puisque les transitions directes ne font pas intervenir de phonons, 
elles sont représentées sur la figure 4.19 par des flèches verticales; 
on les appelle transitions sans changement d’impulsion de l’électron. 

Considérons maintenant une transition indirecte qui, en plus 
d’un photon et d’un électron, met en jeu un phonon. Cette transition 
est représentée sur les figures du type de la figure 4.19 comme la 
transition 2 —+ 3. Les lois de conservation de l’énergie et de l’impul- 
sion des particules sont dans ce cas de la forme 


e" (qe) + Rosa = €" (qu), Âge + RQ = qu. (4.8.6) 


Soulignons que la participation du phonon a pour effet de provoquer 
une variation d’impulsion (mais non d’énergiel) de l’électron. Pour 
cette raison, le mode de participation du phonon au processus n’a 
pas d'importance: il est indifférent qu'il soit créé ou détruit. 

En comparant les transitions directes et indirectes, il convient 
de souligner deux circonstances. Premièrement, à la différence des 
transitions directes, les transitions indirectes sont représentées sur 
les figures du type de la figure 4.19 par des flèches inclinées, la com- 
posante verticale correspondant à l'énergie d'un photon absorbé 
et la composante horizontale au vecteur d'onde d’un phonon absorbé 
ou au contraire d'un phonon émis. 

Deuxièmement, bien que l’énergie du phonon puisse être négligée, 
les énergies des photons participant aux transitions directes et 
indirectes s'avèrent nettement différentes, ce qui est lié au mode 
de comportement des courbes de dispersion de l’électron. C'est 
ainsi que, comme on le voit clairement sur la figure 4.19, dans les 
transitions directes l'énergie du photon est nettement supérieure 
à la largeur AE de la bande interdite (voir par exemple la transition 
1 — 3), alors que dans les transitions indirectes l'énergie du photon 
peut être pratiquement égale à AE (voir la transition 2 —+ 3). Sou- 
lignons que le rôle déterminant est joué ici par l’allure des courbes 
de dispersion de l’électron. Îl peut arriver que le minimum de la 
courbe e” (g) se situe précisément au-dessus du maximum de la 
courbe &’ (g). Dans ce cas, les transitions directes seront possibles 
pour une énergie du photon égale à AE. 

Les remarques qui viennent d’être faites s'appliquent aux transi- 
tions entre bandes liées à l'excitation de l’électron, c’est-à-dire à la 
production d’une paire électron-trou; ces transitions comportent 
l'absorption d’un photon. Les processus inverses, à savoir la désexci- 
tation de l’électron, c’est-à-dire la recombinaison de la paire élec- 
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tron-trou, peuvent s'effectuer tant par l'intermédiaire des transitions 
directes que par l’intermédiaire des transitions indirectes. L'étude 
de tels processus présente un intérêt pratique lié aux possibilités 
de génération (d'émission) du rayonnement optique. 


Structure des éléments de matrice des transitions directes et in- 
directes. L'élément de matrice de la transition directe 1 3 re- 
présentée sur la figure 4.19 peut s’écrire sous la forme 


OH Det. di Nos: Ni, 
slHiles dé Miss (8) 


Les états initial et final du système « électron + champ de rayon- 
nement » sont définis ici par la donnée des nombres quantiques qui 
décrivent l’état de l’électron ainsi que des nombres d'occupation des 
états photoniques (dans le cas considéré, l'indice s désigne l’un des 
états photoniques avec une énergie Row, = €s — &;). Si la transition 
met aussi en jeu les phonons, il faut indiquer en outre les nombres 
d'occupation des états phononiques. Dans la suite de cet ouvrage, 
le jeu complet de nombres quantiques définissant un certain état 
i du système considéré sera désigné, pour être plus bref, par R, et les 
états énergétiques du système par W;. 

L'opérateur H.,. d'interaction électron-photon est déterminé par 
les expressions (4.1.8) à (4.1.10). En rapportant l'interaction à un 
seul électron et en négligeant la contribution apportée par le terme 
proportionnel à A*, écrivons H., sous une forme abrégée : 


Hy.= D (bscs + bacs), (4.8.8) 


où c, et c; sont respectivement les opérateurs d’annihilation et de 
création d’un photon dans l’état s; quant à la signification des opéra- 
teurs b, qui comprennent les opérateurs de coordonnée et d’impulsion 
de l’électron, elle devient claire si l’on compare (4.8.8) aux expres- 
sions (4.1.8) à (4.1.10). Si l’on considère les transitions comportant 
l'excitation de l’électron, on ne doit conserver dans l’expression 
(4.8.8) que des termes contenant l'opérateur d’annihilation du pho- 
ton : 


H,.= D bc. (4.8.9) 

Ainsi, l’élément de matrice (4.8.7) d’excitation directe de l’élec- 
tron peut être mis sous la forme 

(3|Hye11)=<Rsl D bc, | R:). (4.8.10) 


En considérant les transitions indirectes, il est nécessaire de 
tenir compte de l’hamiltonien d'interaction entre l’électron et les 
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phonons X,. et d’indiquer les nombres d'occupation des états pho- 
noniques. En utilisant une certaine analogie qui existe entre les 
phonons et les photons (voir $ 3.5), représentons l’hamiltonien H,r 
sous une forme analogue à (4.8.8): 


Her = D (B:C;+ B?Ci), (4.8.11) 


où C,; et C sont respectivement les opérateurs d’annihilation et de 
création d’un phonon dans l’état s et B, des opérateurs déterminés 
par le caractère de l'interaction électron-phonon dans le cristal donné 
(la détermination de la forme de ces opérateurs pour les divers modèles 
des cristaux sort du cadre du présent ouvrage). 

Une transition indirecte s'effectue en passant par des états inter- 
médiaires (virtuels). Deux alternatives peuvent se présenter: 

4. La transition de l’état initial rz à un état intermédiaire x 
comporte la destruction d’un photon dans un certain état s = 1; 
le passage de l’état intermédiaire à l’état final m comporte la destruc- 
tion ou la création d’un phonon dans un certain état s — 2. L'élément 
de matrice de cette transition est de la forme 


(Rm | B2C2+ B2C? | Ra) (Ra | bic | Ra. (4.8.12) 


2. La transition de l’état initial à un état intermédiaire comporte 
la destruction ou la production d’un phonon dans un état s = 2; 
le passage de l’état intermédiaire à l’état final comporte la destruc- 
tion d’un photon dans un état s = 1. L'élément de matrice de cette 
transition est de la forme 


(Rm | bacs | Rx) (Rs | B2C2 + B3C2 | Ra}. (4.8.13) 


Rappelons que la transition par un état virtuel n’admet pas de 
séparation dans le temps en étapes distinctes, elle doit être considé- 
rée comme un processus unique indissociable. 


Théorie quantique de la diffusion de la lumière et transitions 
indirectes. Supposons, pour fixer les idées, que la transition indirecte 
comporte la production d’un phonon. Alors, aux alternatives (4.8.12) 
et (4.8.13) correspondront respectivement les éléments de matrice 


(Rm | BEC | Ra) (Ra | dici | Ron), (4.8.14) 
(Rm | bacs | Ra (Ra | B#CE | Ro). (4.8.15) 


Pour passer des éléments de matrice (4.8.14) et (4.8.15) aux proba- 
bilités du processus, utilisons l’analogie qui existe entre l'examen 
du processus de diffusion de la lumière dans lequel un photon est 
absorbé et un autre est émis et l’examen d’une transition indirecte 
au cours de laquelle un photon est absorbé et un phonon est émis. 
Dans le cas d’une diffusion de la lumière il faut utiliser l’élément de 
matrice déterminé par l’hamiltonien k, (voir $ 2.6). 
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Une analogie existe entre l'élément de matrice (4.8.14) et l'élé- 
ment de matrice V NV, + 1 (œ#)er V Ni (@i)n, l'expression (2.6.11) 
devant être remplacée par 

Wa = En + hoy Wa = ex. (4.8.16} 


Il y a aussi une analogie entre (4.8.16) et l'élément de matrice 
V' Ni (aider V Ne + 1 (@%)»1, l'expression (2.6.12) devant être rem- 
placée par 

Wi = en + ho, Wii = ex + ho, + ÀAQ. (4.8.17} 
Compte tenu de (2.3.37), (4.8.14) à (4.8.17), cette analogie nous 


autorise à écrire l'expression suivante pour la probabilité de la 
transition considérée : 


Ÿ { [B3CE | Ra) (Rr bic R 


24 n) Es 
Pa En —ER + AG: 
k 


(Rm | bei 1 Ra) (Re | B5C3 | Ra} |? 
Comparer ce résultat à (2.6.13) par exemple. 

Ainsi, l’analogie entre les photons et les phonons permet de 
considérer de la même manière le processus de diffusion de la lumière 
qui met en jeu deux photons et une transition indirecte qui s’effectue- 
avec la participation d’un photon et d’un phonon. Puisque l’état 
de l’électron subit un changement dans ces processus, il convient. 
de dire que c’est avec la diffusion Raman qu'il y a une analogie. 

Le résultat (4.8.18) exprime le fait qu’à la différence des transi- 
tions directes, les transitions indirectes sont considérées au deuxième: 
ordre de la méthode des perturbations. Cela signifie que la probabi- 
lité d’une transition indirecte est inférieure à celle d’une transition 
directe. Les transitions indirectes prennent de l'importance dans 
les cas où les transitions directes sont impossibles (interdites), par 
exemple lorsque les énergies des photons sont suffisamment petites. 


CINQUIÈME CHAPITRE 


PHÉNOMÈNES OPTIQUES 
NON LINÉAIRES 


9.1. Optique non linéaire 


Propriétés d’un milieu en fonction de l’intensité du rayonnement 
optique qui le traverse. On sait très bien que les propriétés optiques 
d’un milieu dépendent de la fréquence du rayonnement. Dépendent- 
elles aussi de l’intensité du rayonnement ? Avant l’apparition des 
lasers on répondait à cette question par la négative. En effet, l’inten- 
sité du champ d'une onde lumineuse produite par des sources de 
lumière thermiques classiques ne dépasse pas 10% V/cm alors que 
l'intensité des champs électriques régnant à l’intérieur des atomes 
est comprise approximativement entre 107 V/cm (pour les semi- 
conducteurs) et 10° V/cm (pour les diélectriques). Il est évident que 
l'intensité lumineuse produite par des sources de lumière classiques 
est loin d’être suffisante pour faire varier les caractéristiques du 
milieu irradié. 

L'avènement des lasers a changé considérablement cette situa- 
tion. Une haute cohérence spatiale du rayonnement laser permet 
de réaliser une forte concentration d'énergie lumineuse et d'obtenir 
des faisceaux lumineux ayant une intensité de l’ordre de 108 à 
1011 W/cm°, c’est-à-dire des intensités du champ de l’ordre de 105 
à 108 V/cm. Le champ d'onde lumineuse devient maintenant com- 
parable aux champs intra-atomiques. Aussi convient-il de répondre 
par l’affirmative à la question posée plus haut. 

Si, autrefois, dans l'optique « prélaser », l’échelle de fréquences 
(de longueurs d’onde) était l’échelle principale à l’aide de laquelle 
on classait les effets d'interaction entre la matière et le rayonnement, 
l'apparition des lasers nous a conduit à considérer la variation des 
effets d'interaction en fonction de l’intensité du rayonnement. 
Soulignons qu'il ne s’agit pas de corrections peu importantes mais 
de phénomènes nettement observables à l'échelle macroscopique et 
susceptibles de modifier considérablement le comportement du 
faisceau lumineux dans le milieu. L'étude de l’influence que l’inten- 
sité du rayonnement exerce sur le caractère des effets optiques a donné 
naissance à une nouvelle branche de l’optique appelée optique non 
linéaire. 
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Optique linéaire et optique non linéaire. Dans le cadre d’une 
description classique, la propagation de la lumière dans un milieu 
est décrite par les équations de Maxwell complétées d'équations de 
la mécanique. Jusqu'ici on supposait que les équations de mécanique 
étaient linéaires; par conséquent, le système d’équations dans son 
ensemble était lui aussi supposé linéaire. La linéarité du système 
d'équations implique que les ondes lumineuses ayant des caracté- 
ristiques (par exemple des pulsations) différentes se propagent dans 
le milieu indépendemment l’une de l’autre, c’est-à-dire que le prin- 
cipe de superposition des ondes lumineuses est observé. Une telle 
situation correspond à l’optique linéaire. 

Avec l'apparition des lasers capables de produire des faisceaux 
de lumière suffisamment puissants l’on a dü prendre en compte la 
dépendance des caractéristiques optiques du milieu vis-à-vis de 
l'intensité du champ d'onde lumineuse. Cela signifie en particulier 
qu’au lieu de l'équation de mécanique linéaire (4.3.2), on doit 
considérer une relation plus générale 


Pi= À aix (E) E}. (5.1.1) 


En développant «;, (E) en série de puissances de l'intensité du champ 
d'onde lumineuse, écrivons en première approximation 


cuir (E) & Gin + Di His). (5.1.2) 

J 
Il en résulte que l’équation de mécanique (5.1.1) prend la forme 
P; = 2 QrEr + 2 >» XinERE ;. (5.1.3) 

y 


Ainsi, l'équation de mécanique est devenue non linéaire. Dans cette 
équation, &;, sont les composantes du tenseur de susceptibilité 
linéaire, x;,; les composantes du tenseur de susceptibilité non linéai- 
re ; elles seront examinées avec plus de détails au $ 5.2. Dans les cas 
qui exigent que l’on ait recours aux équations de mécanique non 
linéaires on dit que l’on a un milieu non linéaire. 

La non-linéarité des équations de mécanique entraîne naturelle- 
ment la non-linéarité de tout le système des équations qui décrivent 
la propagation des ondes lumineuses dans un milieu. La principale 
conséquence de cette non-linéarité est qu'on doit abandonner le 
principe de superposition des ondes lumineuses: maintenant, en se 
propageant dans le milieu, les ondes lumineuses interagissent l’une 
avec l’autre, ce qui se manifeste par un échange d'’énergie entre les 
différentes ondes, par l'apparition de certaines ondes entraînant 
l’affaiblissement des autres ondes, etc. Une telle situation corres- 
pond à l'optique non linéaire. 

Soulignons que l'optique non linéaire est fondée sur la non-linéa- 
rité des équations de mécanique [du type de (5.1.3)] qui explique 
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toute une série de phénomènes optiques non linéaires spécifiques. 
Ces phénomènes se manifestent lorsqu'un rayonnement suffisam- 
ment intense se propage dans le milieu. En définissant l’objet de 
l'optique non linéaire on peut dire qu’elle étudie les variations 
des propriétés optiques de la substance en fonction de l'intensité 
du champ d’onde lumineuse ainsi que les phénomènes optiques non 
linéaires qui sont dus à ces variations et reflètent les particularités 
de la propagation des faisceaux de lumière puissants dans des milieux 
et les différents effets d'interaction des ondes lumineuses. 


Simplifications faites lors de l’examen des équations de mécanique. Pour 
le traitement des équations de mécanique on procède généralement à certaines 
simplifications. En prenant pour exemple l'équation qu’on a rencontrée plu- 
sieurs fois dans le texte et qui lie la polarisation P du milieu et l'intensité E 
du champ d'onde, précisons en quoi résident ces simplifications et comment. 
elles influent sur la forme de l'équation. Rappelons que cette équation de méca- 
nique se décrit par les différentes expressions [voir (4.2.27), (4.2.38), (4.2.40), 
(4.2.46), (4.2.49), (4.3.2), (5.1.3)]. | 

Sa représentation la plus simple a la forme de (4.2.27): 


P = «&E. 


Les simplifications admises dans ce cas consistent à négliger: a) l’aniso- 
tropie du milieu, b) les dispersions temporelle et spatiale, c) la non-linéarité 
du milieu. Autrement dit, l'expression (4.2.27) suppose un milieu isotrope, 
non dispersif et linéaire. Cela correspond au cas où un rayonnement caractérisé 
par une fréquence relativement peu élevée et une intensité relativement faible 
se propage dans un gaz, un liquide ou un cristal à symétrie cubique. 

Si l’on passe à un milieu optiquement anisotrope, on doit prendre au lieu 
de (4.2.27) Léquauion (4.3.2): 


P;= > GIRER. 
kR 


Cette dernière équation tient compte de l’anisotropie du milieu, alors que la 
dispersién et la non-linéarité sont toujours négligées. 

Lorsqu'on ne tient compte que de la dispersion temporelle, l'équation 
(4.2.27) se transforme en l'équation (4.2.38): 


P(= | a(t)E (t—7+) dt. 
0 


Dans le cas d'un rayonnement monochromatique (E = Eje-!) il est plus 
commode de mettre cette dernière équation sous la forme (4.2.40): 


P,=a(o)E,,. 


Lorsqu'on prend en compte tant la dispersion temporelle que la dispersion 
spatiale, on passe de l'équation (4.2.27) à (4.2.49): 


P (r, n=((at. T)E(r—p, t — 7) dp dr. 


Rappelons que la dispersion devient plus importante lorsque la fréquence de 
rayonnement s'élève. 

Si l'on veut tenir compte de l’anisotropie et de la non-linéarité du milieu 
tout en négligeant la dispersion), l'équation (4.2.27) doit être remplacée par 
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l'équation (5.1.3): 
Pi= D'uREr+ IS D XrjEnE je 
k h 


1 


Dans le cas le plus général, il convient de tenir CRpe des trois facteurs — 
l'anisotropie, la dispersion et la non-linéarité du milieu — et de « réunir » 
les équations (4.2.49) et (5.1.3) en une seule. Dans ce cas, l'équation de méca- 
nique considérée peut s'écrire sous la forme 


t 
Pi(r D=Y | & | dt'an(r,t;r’,t')X 
R 


t {° 
X Enr’, t’)+ d’\ dr” | æ' | æ”x 
PE Le Cut À 
Xun tsr, tr, t)En(r, t)Ejtt) (9.1.4) 


Phénomènes optiques non linéaires. Caractérisons brièvement 
certains des phénomènes optiques non linéaires qui peuvent s’obser- 
ver lorsqu'un faisceau lumineux suffisamment intense se propage 
dans un milieu. 

Redressement optique. Il y a création, dans le milieu, d’un champ 
électrique statique dont l'intensité est proportionnelle à celle de 
l’onde lumineuse. 

Génération d'harmoniques optiques. Il s’agit de la création dans 
le milieu, à partir d’une onde lumineuse de pulsation w, des ondes 
lumineuses de pulsation 2w (deuxième harmonique), de pulsation 3w 
(troisième harmonique), etc. 

Génération paramétrique de lumière. En dépensant une fraction 
de l'énergie d’une onde lumineuse de pulsation w on excite dans le 
milieu deux nouvelles ondes lumineuses de pulsation w, et © — w1. 
Au gré de l’expérimentateur, on peut assurer une variation continue 
(ou comme on dit, un réglage continu) de la pulsation w, dans les 
limites de zéro à «. 

Autofocalisation de la lumière. Lorsque l'intensité de l’onde lumi- 
neuse atteint une certaine valeur de seuil, on observe la contraction 
du faisceau lumineux en un «filament » fin. Ce phénomène est 
d'autant plus impressionnant qu’en se propageant dans un milieu 
les faisceaux lumineux d’intensité ordinaire s’élargissent, « s'étalent » 
et s’affaiblissent. Ici, au contraire, tout se passe comme si le fais- 
ceau lumineux se focalisait ; au lieu de se dissiper, son énergie se 
concentre dans les limites d’un « canal lumineux » suffisamment 
étroit. 

Diffusion stimulée de la lumière. Il existe plusieurs phénomènes 
de diffusion stimulée de la lumière. Indiquons deux d’entre eux: 
la diffusion connue sous le nom d'effet Raman-Mandelstam-Lands- 
berg stimulé (que nous noterons en abrégé l'effet RMLS) et la diffu- 
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sion portant le nom d'effet Mandelstam-Brillouin stimulé (que nous 
noterons l’effet MBS). Lorsque l'intensité de l’onde lumineuse de 
départ de pulsation © atteint une certaine valeur de seuil, il se 
produit dans le milieu une excitation soit de vibrations intramolécu- 
laires intenses (dans le cas de l’effet RMLS) soit d'ondes acoustiques 
intenses (dans le cas de l’effet MBS). L’interaction entre l’onde lumi- 
neuse et ces types de mouvement a pour effet de provoquer l’appari- 
tion d'ondes lumineuses supplémentaires (d'ondes satellites) de 
pulsation © + n7&w,, où nr sont des entiers et w., est la fréquence 
caractéristique soit des vibrations intramoléculaires (dans le cas 
de l'effet RMLS) soit du spectre de fréquences des vibrations norma- 
les du réseau (dans le cas de l’effet MBS). On observe généralement 
la création de plusieurs satellites dont l'intensité est comparable 
à celle de l’onde de départ. 

Disparition de la limite rouge de l'effet photo-électrique. Lorsque 
l'intensité de l’onde lumineuse atteint une valeur suffisamment 
grande, l'effet photo-électrique externe se manifeste pour des fré- 
quences qui sont plusieurs fois inférieures au seuil de fréquence 
photo-électrique os. 

Obscurcissement du milieu. Un milieu optiquement transparent 
à un rayonnement relativement peu intense devient opaque à un 
rayonnement intense. 

Eclaircissement du milieu. Un milieu opaque à un rayonnement 
relativement peu intense devient transparent (s’éclaircit) à un rayon- 
nement intense. | 

Effet de saturation. Lorsque le rayonnement lumineux se propage 
dans un milieu contenant des centres à inversion de populations, 
il peut se trouver amplifié si les processus d'émission stimulée 
l'emportent sur les processus d’absorption (voir $ 2.1). Au fur et 
à mesure que l'intensité du rayonnement augmente, les populations 
des niveaux de travail des centres actifs s’égalisent et l’on observe 
un effet de saturation: la croissance de l'intensité du rayonnement 
se ralentit et prend pratiquement fin. Cet effet joue un rôle décisif 
dans le processus de génération d’un rayonnement laser. 


Phénomènes optiques non linéaires et processus à plusieurs pho- 
tons. Prenons à titre d'exemple le phénomène de génération du 
deuxième harmonique. Dans ce cas, l'interaction entre les ondes 
lumineuses de pulsation w a pour effet de provoquer l'apparition 
d’une onde de pulsation 2w. Ce processus d'interaction des ondes 
peut être exprimé, d’une façon naturelle, dans le langage de « méca- 
nique quantique » (de photons): il se produit une absorption des 
photons dans les états d'énergie fiw et une émission des photons 
dans les états d'énergie 24w. Autrement dit, le phénomène de géné- 
ration du deuxième harmonique est fondé sur des processus à trois 
photons, dont chacun comporte l’annihilation de deux photons 
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d'énergie äw et la création d’un photon d'énergie 2ñ%ow. L'exemple 
que nous considérons illustre la proposition générale: dans une 
description quantique, les phénomènes optiques non linéaires doi- 
vent être considérés comme des processus à plusieurs photons. 

Les processus à plusieurs photons ont été étudiés au deuxième 
chapitre; les méthodes qui ont été développées dans ce chapitre 
peuvent être utilisées lors de la description quantique de divers 
phénomènes optiques non linéaires. C'est ainsi, en particulier, que 
les résultats obtenus pour les processus cohérents à trois photons 
(voir $ 2.7) peuvent être appliqués à l’étude quantique des phénomè- 
nes optiques non linéaires tels que la génération du deuxième harmo- 
nique et la génération paramétrique de la lumière. Les méthodes 
exposées dans l'étude de l'effet Raman-Mandelstam-Landsberg 
(voir $ 2.6) s'avèrent parfaitement applicables aussi bien à l’effet 
RMLS qu’à l'effet MBS. Pourtant, on doit tenir compte du fait 
que maintenant les transitions dans la substance qui interagit avec 
la lumière s'effectuent non pas entre les états électroniques mais 
entre les états vibrationnels de la molécule (dans l'effet RMLS) 
ou entre les états vibrationnels du réseau cristallin, c’est-à-dire 
dans le spectre de phonons (dans l’effet MBS). Dans ce dernier cas, 
le processus ne fait pas intervenir deux particules mais trois: un 
photon est absorbé, un deuxième est émis et un troisième est émis 
ou absorbe. 


Certains phénomènes optiques non linéaires ne se prêtent pas en principe 
à une description classique. Dans un tel cas, le phénomène doit être étudié 
à partir de la théorie quantique soit comme un processus à plusieurs photons 
soit comme l'ensemble des processus à un seul AE (processus à un seul photon 
multiple). C’est ainsi par exemple que le phénomène de la disparition de la 
limite rouge de l'effet photo-électrique externe a son origine dans les processus 
d'absorption à deux photons, à trois photons, etc., de la lumière ; ce phénomène 
est appelé effet photo-électrique à plusieurs quanta. L'énergie (la fréquence) 
du photon unique pour laquelle l’effet photo-électrique peut se manifester est 
d'autant plus basse que le nombre de photons absorbés simultanément est 
plus grand. L'’absorption à plusieurs photons de la lumière est aussi à la base 
d'un autre phénomène d'optique non linéaire, le phénomène d'’obscurcissement 
du milieu. Supposons qu'une interaction se produise entre les atomes du milieu 
ayant des niveaux énergétiques E, et £E. et les photons d'énergie iw — 
= (E, — E;)/2. L'énergie d’un tel photon unique est insuffisante pour assurer 
une transition quantique; aussi dans les conditions habituelles, le milieu est 
transparent à un tel rayonnement. Pourtant, si l’intensité du rayonnement est 
suffisamment élevée, les processus comportant l'absorption de deux photons 
à la fois deviennent probables; dans ce cas la transition E; — E, s'avère pos- 
sible. I1 en résultera l’absorption du rayonnement par les atomes: le milieu 
devient opaque. 

Un exemple de pos multiple à un seul photon est fourni par le phéno- 
mène optique non linéaire d'éclaircissement d’un milieu. Supposons que les 
atomes du milieu (niveaux E, et E.) entrent en interaction avec des photons 
d'énergie fiù — E, — E,. Les photons sont absorbés et les atomes effectuent 
la transition Æ, —+ E;,: le milieu est opaque au rayonnement considéré. Si le 
niveau £, se caractérise par un temps de relaxation élevé, tous les atomes du 
milieu peuvent, en présence d’un faisceau lumineux suffisamment intense, 
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passer au niveau E, par suite de l'absorption des photons. Finalement, le milieu 
perdra sa propriéte d'absorber les photons, c’est-à-dire deviendra transparent 
au rayonnement donné. Un autre exemple de processus multiple à un seul photon 
est fourni par le phénomène optique non linéaire de saturation qui sera étudie 
en détail plus loin au $ 5.6. 


Particularités des phénomènes non linéaires dans le domaine 
optique. Signalons les particularités des phénomènes optiques non 
linéaires dans le domaine optique en vue de comparer ce dernier 
avec le domaine traditionnel des fréquences radio-électriques. 

Premièrement, dans le domaine optique, l’interaction a lieu, 
dans un certain sens, entre les champs (d'ondes lumineuses) eux- 
mêmes qui se propagent au sein d’un milieu non linéaire. C'est 
ainsi par exemple que lors de la génération paramétrique de la lu- 
mière, on effectue directement la commande de fréquence des ondes 
lumineuses : une onde de pulsation w transmet une partie de son 
énergie aux ondes de pulsations w, et © — &,. Quant au domaine 
radio-électrique, l'échange d'énergie entre les différentes fréquences 
s’y produit non pas au « niveau des champs » mais au « niveau des 
courants » qui sont des sources de champs; dans les oscillateurs 
paramétriques, on règle la fréquence du courant dans le montage 
à deux circuits correspondant, en faisant varier l’une des capacités 
de circuit oscillant. 

Deuxièmement, dans le domaine optique, les phénomènes non 
linéaires (y compris le processus de génération optique) se déroulent 
dans des milieux naturels: cristaux, liquides, gaz. Quant au domaine 
radio-électrique, la notion de « milieu non linéaire » y est pratique- 
ment inexistante. Pour pouvoir observer les phénomènes non linéai- 
res dans le domaine des fréquences radio-électriques on a recours 
à des éléments et des dispositifs spéciaux; ces phénomènes sont 
observés dans les circuits oscillants, les tubes électroniques, etc. 

Troisièmement, les propriétés corpusculaires (quantiques) du 
rayonnement peuvent se manifester nettement dans le domaine 
optique. Ces propriétés sont à l’origine de toute une série de phéno- 
mènes non linéaires qui n’ont pas d’analogues dans le domaine 
radio-électrique; ce sont par exemple la disparition de la limite 
rouge de l’effet photo-électrique externe, l’obscurcissement et 
l’éclaircissement du milieu. 

Les phénomènes optiques non linéaires peuvent seulement se 
produire dans un milieu non linéaire; et cette non-linéarité ne se 
manifeste que lorsque le milieu est traversé par un rayonnement 
optique intense. On conçoit donc pourquoi la naissance réelle de 
l'optique non linéaire est liée à l’avènement des sources d’un tel 
rayonnement qui sont les lasers. L’exemple de l’optique non linéaire 
montre que l’apparition des lasers a provoqué une véritable « révo- 
lution » dans l’optique. Il s'est trouvé que les phénomènes non 
linéaires sont caractéristiques non seulement du domaine radio- 
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électrique mais également du domaine optique, que dans ce dernier 
ils présentent plusieurs traits spécifiques et que le tableau général 
des phénomènes non linéaires est plus riche dans le domaine optique 
que dans le domaine des fréquences radio-électriques. 


Optique non linéaire et électro-optique. Comme cela a été dit 
plus haut, l'optique non linéaire étudie les effets dus à la variation 
des propriétés du milieu sous l’action d’un champ d’onde lumineuse. 
Quant à l’électro-optique (voir $ 4.4), elle considère les effets liés 
a la variation des propriétés du milieu sous l’action d'un champ 
électrique extérieur. [l est évident que les effets envisagés en optique 
non linéaire (au moins ceux d’entre eux qui admettent une descrip- 
tion classique) s’apparentent par leur nature physique aux effets 
étudiés dans l’électro-optique. Ces effets sont simplement dus à des 
champs différents : l’optique non linéaire a affaire à un champ d'onde 
lumineuse [pour simplifier, il sera supposé harmonique : E® cos (wt)] 
et l’électro-optique à un champ électrique statique (ou quasi stati- 
que) extérieur HE. 

Cela signifie qu’au sens le plus général, les phénomènes optiques 
non linéaires comprennent aussi les phénomènes électro-optiques 
(en particulier, le phénomène de Kerr et l'effet Pockels). Un tel 
mode de penser de la notion de phénomènes optiques non linéaires 
s’est montré d'une grande fécondité parce qu'il permet de considérer 
la situation la plus générale, celle où les propriétés du milieu varient 
à la fois sous l'effet d'un champ extérieur et d’un champ d’onde 
lumineuse [E — E° + Ev cos (wt})]. Comme il sera montré au $ 5.2, 
des effets supplémentaires peuvent se produire dans ce cas sous 
l’action conjuguée des deux champs électriques. De tels effets doivent 
être considérés comme étant la conséquence d’une « interférence » 
particulière de l’optique non linéaire et de l’électro-optique. 

Ainsi, dans l’ensemble des divers phénomènes optiques non 
linéaires il convient de distinguer: a) les phénomènes non linéaires 
d’origine purement optique se rapportant à l’optique non linéaire 
proprement dite ; b) les phénomènes non linéaires d’origine électrique 
qui relèvent de l’électro-optique; c) les phénomènes non linéaires 
d’origine électro-optique qui sont dus à « l’interférence » de l’optique 
non linéaire et de l’électro-optique indiquée plus haut. 


5.2. Milieux non linéaires et polarisation non linéaire 


Les phénomènes optiques non linéaires sont observés dans les 
milieux non linéaires, c'est-à-dire dans des milieux qui sont régis 
par des équations de mécanique non linéaires. Il convient de consi- 
dérer que la cause des phénomènes optiques non linéaires réside 
dans la polarisation non linéaire du milieu. 
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Milieux non linéaires. Au lieu de (5.1.3) nous utiliserons pour un 
cristal non linéaire une relation plus générale faisant intervenir des 
termes cubiques en intensité du champ: 


P; = 2 GinEr + 2 D XinERE; + 2 > » OinjmËrE;Em. (5.2.1) 
> 1 M 


La grandeur 
Pi=S a;rEx (5.2.2) 
R 


est appelée polarisation linéaire du milieu et la grandeur 
PF = D 2 Xi ERE; + 2 à D) OinmERE;Em (5.2.3) 
J 1 M 


est désignée sous le nom de polarisation non linéaire du milieu. 
Dans ces expressions, &;, sont les composantes du tenseur de suscep- 
tibilité linéaire (du tenseur de rang 2), #in5 et Ojnim 1eS Composantes 
des tenseurs de susceptibilité non linéaire (des tenseurs de rang 3 et 4 
respectivement). Les tenseurs % et 8 sont des caractéristiques opti- 
ques qui décrivent les propriétés non linéaires du cristal considéré. 

Dans le cas des cristaux à centre de symétrie ainsi que pour des 
corps isotropes (liquides et gaz), le tenseur % est égal à zéro. Cette 
conclusion découle des considérations de symétrie. Effectuons une 
opération d’inversion: Z—> —Z, y —> —y, z—> —z. Dans ce cas, 
toutes les composantes des vecteurs P et E changent de signe; quant 
aux composantes xs, qui Sont des caractéristiques d'un corps 
à centre de symétrie, elles ne peuvent pas changer de signe. Par 


suite de l’inversion la relation P; = S >Y;x5ErE; doit prendre la 
kR j 
forme: —P;, = D OS XiryErE y. Il en résulte que P, = —P,;, c'est-à- 
J £ 


dire P; = 0. On a ainsi Xiny = 0. 

Au $ 4.4 il a été dit que l'effet Pockels ne se manifeste pas dans 
des corps ayant un centre de symétrie. À ce propos il est utile de 
souligner la liaison directe entre l'existence d'un tenseur %;:, non 
nul et la possibilité de production de l'effet Pockels. En effet, sui- 


vant (5.2.3) et (4.3.3), on a 
Ein = Oin + ain + 48 D XinE; +47 » 2: OinjmEjEm. (5.2.4) 
j M 


J 
On en déduit, en première approximation en champ, 


ik = in + ANR Han > XinsE (5.2.5) 
) 
Il n’est pas difficile de voir que cette dernière relation n'est rien 


d’autre que la relation (4.4.10), si l’on introduit les notations Ü;x + 
+ Anain = Ein; ANXiny = Bains. Or, si en vertu de la symétrie du 
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corps, Xiny = 0, il convient de considérer dans (5.2.4) les termes 
quadratiques en champ, ce qui correspond au phénomène de Kerr. 

Si l’on passe aux corps isotropes (liquides et gaz), il convient, 
suivant les remarques faites, d’exclure dans l’expression de la pola- 
risation non linéaire le terme quadratique en champ (4 = 0). Dans 
ce cas, l’expression (5.2.1) se réduit à 


= aE + 6£E°E. (5.2.6) 


Ainsi, dans le cas général, l’équation de mécanique non linéaire 
se décrit par l’expression (5.2.1) valable pour un cristal. Lorsqu'on 
passe aux liquides ou aux gaz, les tenseurs de susceptibilités se 
transforment en des grandeurs scalaires correspondantes et % = 0. 
Si les termes cubiques en champ intervenant dans l’expression (5.2.1) 
peuvent être négligés en raison de leur petitesse, on dit que l’on a un 
milieu non linéaire quadratique. Dans le cas où, par suite de la sy- 
métrie, les termes quadratiques en champ n'apparaissent pas dans 
l'expression (5.2.1), on dit que l’on a un milieu non linéaire cubique. 
Les liquides et les gaz sont des milieux non linéaires cubiques. 


Polarisations non linéaires statique et variable considérées comme 
des grandeurs scalaires. Passons en revue la polarisation non linéaire 
d’un milieu au cas de l’action simultanée d’un champ constant 
extérieur et d’ure onde monochromatique. Supposons, pour simpli- 
fier, que les deux champs ont la même direction de sorte qu’on peut 
utiliser une somme scalaire 


E = E9 + E9 cos (wt). (5.2.7) 


Bornons-nous à tenir compte de la variation de la polarisation en 
fonction du temps seulement, ce qui permet d’utiliser une approxi- 
mation scalaire dans le cadre de laquelle les expressions (5.2.2) 
et (5.2.3) se mettent sous la forme 
P'=cE, (5.2.8) 
P"\—yE2+ 0E3 (5.2.9) 
(en se servant de l’approximation scalaire on ne devra pas oublier 


que la valeur de x ne peut être différente de zéro que dans les cris- 
taux). En introduisant (5.2.7) dans (5.2.8) et (5.2.9), on obtient 


P'=aE+aËE* cos (w!), (5.2.10) 


Pl po + P° cos (wt) + P“° cos (2wt) + P*° cos (3wt),  (5.2.11) 
18° 
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P°= yE°E° + OE°E°E+%/,60EE°E"+1L4E°E, (5.2.2) 


P° =9Y4EE" + 30E%E° +3/,0E°E*E", (5.2.13) 
P“° =3/,0EE°E" +iLxE°E", (5.2.14) 
P°° =1/,0E°E°E". (5.2.15) 


Dans un milieu linéaire, la réponse (la polarisation) suit entièrement 
la « forme » du champ agissant sur ce milieu, alors que dans un 
milieu non linéaire elle ne suit pas cette « forme ». 

La polarisation d’un milieu non linéaire (PI + Pal) se décom- 
pose en quatre constituants: une polarisation statique qui comporte 
une composante linéaire (4E°) et une composante non linéaire (P°); 
un premier harmonique comportant une composante linéaire 
[æE® cos (wt)] et une composante non linéaire {P® cos (wt)]; un 
deuxième harmonique [P*e cos (2wt)] dû à la seule polarisation non 
linéaire; un troisième harmonique [P%e cos (3wt)] dû lui-aussi à la 
seule polarisation non linéaire. Chacun de ces quatre constituants 
(sauf le troisième harmonique) se décompose à son tour en plusieurs 
termes qui diffèrent l’un de l’autre par la susceptibilité non linéaire 
(x ou 8), ainsi que par la nature de leur origine (optique, électrique 
ou opto-électrique). C'est ainsi que la polarisation statique non 
linéaire se décompose en quatre termes [voir (5.2.12)], le premier 
harmonique non linéaire en trois termes [voir (5.2.13)] et le deuxième 
harmonique en deux termes [voir (5.2.14)]. Il n’est pas difficile 
de calculer qu’au total la polarisation non linéaire se décompose en 
dix termes. À chacun de ces termes répond un phénomène optique 
non linéaire déterminé. Il est évident que si l’on faisait intervenir 
dans l'expression (5.2.9) des termes d'ordre plus élevé en champ, 
le nombre de « termes non linéaires » possibles serait accru et l’on 
constaterait en particulier l’apparition d'harmoniques d'ordre 
supérieur. 

Ces dix « termes non linéaires » sont groupés dans le Tableau 6 
conformément à leur nature et à leur origine. L'examen de ce tableau 
montre que quatre termes sont d'origine optique (ils sont dus à l’ac- 
tion d’un champ d’onde lumineuse), deux termes sont d’origine 
électrique (dus à l’action d’un champ constant extérieur) et quatre 
termes sont d’origine opto-électrique (dus à « l’interférence » du 
champ d’onde lumineuse et du champ extérieur). Pour la commodité 
des références, tous les termes figurant dans le tableau sont numé- 
rotés. 

. En appliquant le Tableau 6 aux cristaux, il faut tenir compte de 
la nature tensorielle des susceptibilités non linéaires. C'est ainsi 
par exemple que le terme 8 doit être mis pour la i-ième composante 
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du vecteur polarisation sous la forme 
Pi" = 3/2 D » 2) BinymER Eÿ Em. (5.2.16) 
J m 
En outre, il est nécessaire de tenir compte de la dispersion tem- 


porelle des susceptibilités non linéaires. Comme il a été montré au 
$ 4.2, dans le cas où l’équation de mécanique fait intervenir les 


Tableau 6 
Polarisation non linéaire 
Phénomènes premier deuxième troisième 
statique harmonique | harmonique | harmonique 
1 
d'origine électrique 
9 
0 | GEopogo 7 | _ | Z 
—— 6) — ES 
x 2xE0E® 
d'origine opto-élec- | 
trique à k 6 - 
5 OEEES | 30E0E0E® 5 GE0EYE® 
4 9 
l — 1 — 
x rs. 4E°E® 9 XE°E® 
d'origine optique 
7 10 
6 — 3 — | 
Z OE°ESES z OE°E®ES® 


amplitudes de la polarisation et des ondes, la dispersion temporelle 
signifie que les caractéristiques optiques du milieu dépendent de la 
fréquence [voir (4.2.40)]. Dans ces conditions, on doit avoir en vue 
que les composantes des tenseurs # et 6 dépendront aussi bien de la 
fréquence de variation de la polarisation que de la fréquence des 
ondes figurant dans cette équation. Dans l’exemple que nous consi- 
dérons (le terme 8), à la composante P; correspond la pulsation 20, 
à la composante EË la pulsation 0 et aux composantes Eÿ et E} la 
pulsation w. Vu cette circonstance, il faut comparer deux suites: 
une suite de pulsations et une suite d'indices des composantes des 
vecteurs : 


{ 20, 0, w, w}+— {i, j, k, m)}. 
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La suite de pulsations {2o, 0, w, w} figure en tant qu'indice supé- 
rieur des composantes du tenseur de susceptibilité non linéaire. Il en 
résulte que l'expression (5.2.16) prend la forme 


Pi = 3/2 2 D D Oium ÊRE; Em- (5.2.17) 
1 mMm 


En appliquant le Tableau 6 aux liquides et aux gaz, il convient 
d’avoir en vue que % = 0 (les termes 7, 5, 4 et {9 sont éliminés du 
tableau). De plus, il faut, dans ce cas aussi, tenir compte de la dis- 
persion temporelle. Le terme 8 doit s’écrire dans ce cas sous la forme 


P‘®= 3/2 6(2w, 0, w, ©) EEE". (5.2.18) 


En conclusion, remarquons que dans de nombreux cas on envisage 
les phénomènes optiques non linéaires en négligeant la dispersion 
spatiale. 


Polarisation non linéaire statique. Ecrivons le terme Z du 
Tableau 6 sous la forme 


pp=y D IE Et. (5.2.19) 


Il est responsable de l'effet ou linéaire (effet Pockels) 
dans un champ électrique constant extérieur. Dans les liquides cet 
effet ne se produit pas. 

Ecrivons le terme 2 sous la forme 


PS =Y à D OMERE; Em: (5.2.20) 
F J 
Il est responsable de l'effet de quadratique (phénomène 


de Kerr) dans un champ électrique constant extérieur. Pour un li- 
quide, l’expression (5.2.20) prend la forme 


P® — GEENFN. (5.2.21) 
Ecrivons le terme 3 sous la forme 
Pp=32 NS 2 Ofijm ÉLE; Em (5.2.22) 
NS j 


Il décrit la polarisation statique qui apparaît en cas de création du 
troisième harmonique en présence d’un champ constant extérieur. 
Dans les liquides, à ce terme correspond un phénomène dit d’orien- 
tation optique de molécules. 

Mettons le terme 4 sous la forme 


Pit = 112 D, D XIOELE. (5.2.23) 
R  j : 


Il décrit la polarisation statique qui apparaît dans le cas de la pro- 
duction du deuxième harmonique en l'absence de champ constant 
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extérieur. Au $ 5.1, ce phénomène a été mentionné comme un phé- 
nomène de redressement optique. Dans les liquides, il ne se mani- 
feste pas. 


Harmoniques de polarisation non linéaire. Les termes 5 à 10 
donnent les différents harmoniques de polarisation non linéaire. 
Aux termes 5 et 6 correspondent des effets particuliers de Pockels 
et de Kerr dus à l’action conjuguée d’un champ extérieur appliqué 
au cristal et d’un champ d'onde lumineuse. 

Mettons le terme 7 sous la forme 


De 3/4 D DV Oixim ÊRE; Em. (5.2.24) 
k J] m 


Il décrit la variation d'indice de réfraction d'un cristal traversé par 
une onde lumineuse intense, ce qui a pour effet de provoquer l’appa- 
rition du phénomène d’autofocalisation de la lumière. Le phénomène 
d’autofocalisation se manifeste également dans les liquides et dans 
les gaz. Dans ce dernier cas, l'expression (5.2.24) se simplifie consi- 
dérablement : 


P® = 3/4 0 (w) E°E°E". (5.2.25) 


Le terme 8 [voir (5.2.17)] décrit la génération du deuxième har- 
monique en présence d’un champ extérieur. C’est seulement la pré- 
sence d’un champ extérieur qui permet d'observer la production du 
deuxième harmonique dans les liquides et dans les gaz. Dans les 
cristaux, le phénomène de production du deuxième harmonique est 
décrit aussi par le terme 9: 


P® — 1/2 2 à EE DV D (5.2.26) 


Dans ce cas, le champ extérieur est absent; l'effet considéré n'est 
dû qu'à l’action du champ d’onde lumineuse. 
Ecrivons le terme 70 sous la forme 


PRO = 176 D D N'Oigm ERE; En. (5.2.27) 
kR jm 
Il décrit le phénomène de production du troisième harmonique. 


Interaction des ondes monochromatiques. Revenons à la « va- 
riante scalaire » de description de la polarisation non linéaire et, au 
lieu des expressions (5.2.9) et (5.2.7), considérons respectivement 


pal — xE?, (5.2.28) 
E = E® cos (wt) + E® cos (Qt). (5.2.29) 


En portant (5.2.29) dans (5.2.28), nous obtenons une expression pour 
la polarisation non linéaire. On s'assure aisément que cette expres- 
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sion contient deux termes dus à l’interaction entre les ondes 
E® cos (ot) et E* cos (Qt): 


P%+% cos [(Q +o)t] et P°7* cos [(Q — w)t] 


et que 
p°+® = pt yEE". (5.2.30) 
Le passage à une description tensorielle nous donne 
pie D D XÉSOUEË E;. (5.2.31) 


Ainsi, l’interaction entre les ondes de pulsations Q et «w dans un 
milieu non linéaire a pour effet de provoquer l’apparition d’ondes 
de pulsations Q + w et G — w. C’est ainsi que se trouve expli- 
quée la génération paramétrique de la lumière. 

Il est facile d'établir qu'il y a une analogie entre la relation 
(5.2.31) d’une part et les relations (5.2.26) et (5.2.23) d’autre part. 
Cette analogie permet d'affirmer que parmi les termes figurant dans 
le Tableau 6 ce sont les termes du type 9 et 4 qui répondent à la 
génération paramétrique de la lumière. 

Si la génération paramétrique de la lumière se produit en présence 
d’un champ extérieur, les termes du type 9 et 4 doivent être rempla- 
cés respectivement par des termes du type 8 et 3. En utilisant les 
expressions obtenues pour les termes 8 et 3 [voir (5.2.17) et (5.2.22)], 
nous arrivons à la conclusion que la génération paramétrique de la 
lumière en présence d’un champ extérieur doit se décrire par une 
polarisation non linéaire 


PF D DD 6m  EREjEm-. (5.2.32) 
k jm 


La génération paramétrique de la lumière en présence d’un champ 
extérieur peut se produire non seulement dans les cristaux mais 
également dans des milieux isotropes. 


Modèle de l’électron classique et susceptibilités non linéaires. 
Pour simplifier le calcul de la susceptibilité diélectrique on a re- 
cours au modèle de l’électron-oscillateur classique. Si l’oscillateur 
considéré est harmonique, on obtient la susceptibilité linéaire (voir 
$ 4.5); pour le calcul des susceptibilités non linéaires il faut considé- 
rer un oscillateur anharmonique. 

Soient E le champ électrique agissant sur les électrons-oscilla- 
teurs et r, le nombre de ces électrons par unité de volume du gaz. 
Pour un oscillateur harmonique, l’équation du mouvement est de la 
forme [voir (4.5.6)] 


me r+ my r+ mur = — €E. (5.2.33} 
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Dans les cas des oscillations harmoniques, la force de rappel (de 
restauration) est proportionnelle à l’écart par rapport à la position 
d'équilibre (force mor). La prise en compte de l’anharmonicité 
des oscillations fait apparaître, dans l’expression de la force de rap- 
pel, des termes supplémentaires proportionnels aux degrés plus éle- 
vés de la quantité r. En raison des exigences de symétrie examinées 
au début de ce paragraphe, pour un milieu isotrope (en particulier, 
pour un gaz) ne sont possibles que des degrés impairs de la quantité 
r. Aussi la prise en compte de l’anharmonicité est-elle liée en pre- 
mière approximation à un terme supplémentaire proportionnel à r*. 
Ainsi, on obtient a un ES anharmonique 


rt my + Sr + moËr — qe — —eE, (5.2.34) 


où g est un es qui décrit l’anharmonicité des oscillations. 
Puis, en tenant compte du fait que la polarisation est le moment 


dipolaire de l’unité de volume (P = —en,r), mettons les expres- 
sions (5.2.33) et (5.2.34) respectivement sous la forme 
Fr +r RP x (5.2.35) 
en, 
-P+y+  P+uiP— : CS —— Ps — —— E. (5.2.36) 


La solution de l'équation (5.2.35) donne la polarisation linéaire 
PI et respectivement la susceptibilité linéaire &. La solution de 
l'équation (5.2.36) est la somme des polarisations linéaire et non 
linéaire : 


p—p'+p"l (5.2.37) 


On la cherche généralement en supposant que le terme cubique est 
nettement plus petit que le terme linéaire (la polarisation non li- 
néaire est bien inférieure à la polarisation linéaire). Dans ce cas on 
admet de façon approchée que 


Ps = (PIS. (5.2.38) 
On trouve la polarisation linéaire Pl en résolvant l'équation (5.2.35) 
puis on la porte dans (5.2.37) et (5.2.38) et on introduit dans (5.2.36} 


les résultats obtenus pour P et P*. Finalement on obtient pour P"! 
l'équation eau suivante : 


= À pri+ + POP" = 


(P'}. (5.2.39) 


PT en 


Une telle manière de procéder correspond à la méthode des approxi- 
mations successives : d’abord, on cherche la solution d’une équation 
linéaire et ensuite on l'utilise pour une représentation approchée de 
la non-linéarité dans une équation non linéaire. 
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Soit E = E® cos (of) et supposons que la pulsation w se situe 
loin de la pulsation caractéristique &w, de sorte que y = 0. Dans ce 
cas on a [voir par exemple (4.5.34)] 


a (w) = e2n,/m (@5 —w?), (5.2.40) 

P'= « (w) E= e?n,E° cos (wt)/m (w°— w?). (5.2.41) 

En introduisant (5.2.41) dans (5.2.39), on trouve (pour y = 0) 
À Pop = MO) (EE cost (ut).  (5.2.42) 


en 


Puisque cos ® — + cos p + + cos (39), il convient de chercher la 
solution pour Pal sous la forme de deux harmoniques : 
PU =p°(t)+ P (1) = P° cos (wt) + P°° cos (3wt). 


Dans ce cas, au lieu de (5.2.42) il faut considérer les équations 


d° w 3qa° E°}° 

Fe P°()+ op (= EE E° cos (ut),  (5.2.43) 

d° K TA A) : E° ? mo 
7 P°9 (4) + @ËP*° (1) — ee À E‘cos(3wt). (5.2.44) 

On en déduit 
w __ po 3qa°(w) (E°)° 

P — E 4en£m (&3—0°) , (5.2.45) 
po — pv__9% (0) (EN (5.2.46) 


4e°n£m (&5—9Jw°) * 


Le résultat (5.2.45) décrit le « terme » 7 du Tableau 6 ; dans ces 
conditions [compte tenu de (5.2.40)] on trouve 


6(w, w) =n,get/ms$ (os —w?)*. (5.2.47) 


Le résultat (5.2.46) décrit le « terme » 10 du Tableau 6; dans ces 
conditions on a 


8 (30, w) = r,ge/m* (w5 — w2?})° (w5 — Jw?). (5.2.48) 


Susceptibilités non linéaires de divers milieux. En calculant les 
susceptibilités non linéaires il est nécessaire de tenir compte, dans 
chaque cas concret, de la contribution due à divers types de mouve- 
ment dans le milieu considéré et des particularités de la dynamique 
atomique de ce milieu. Si l’on décrit les divers types de mouvements 
(électroniques, intramoléculaires, de réseau) de façon approchée à 
l’aide des modèles des oscillateurs, c'est l’anharmonicité de ces 
oscillateurs qui doit apporter chaque fois sa contribution à la sus- 
ceptibilité non linéaire. Dans les cas réels, le problème du calcul 
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des susceptibilités non linéaires s'avère assez compliqué et exige pour 
sa résolution qu'on utilise l'appareil moderne de la physique du 
solide ainsi que les différentes méthodes approchées. 
Dans le cas des diélectriques solides, le mouvement des électrons 
à l’intérieur des bandes n'apporte aucune contribution à la suscep- 
tibilité; pour évaluer cette dernière, il suffit de tenir compte seule- 
ment des transitions des électrons entre bandes. Les calculs montrent 
que dans ce cas 
x — ale, 6 — af/e, (5.2.49) 


où a est la constante du réseau. Généralement, on introduit la gran- 
deur ÆE, = e/a® appelée champ atomique. C'est la valeur caracté- 
ristique du champ électrique à la distance a du noyau. Les évalua- 
tions (5.2.49) peuvent alors s’écrire sous la forme 


xAE, 0=A/E. (5.2.50) 


Dans les semi-conducteurs, la bande interdite est moins large 
que dans les diélectriques ; il en résulte que les transitions entre ban- 
des jouent un rôle plus important. En même temps, la contribution 
apportée par les transitions électroniques à l’intérieur des bandes 
devient considérable. Ces circonstances ont pour effet une réduction 
des champs atomiques et, comme conséquence, une croissance no- 
table des susceptibilités non linéaires dans le cas des semi-conduc- 
teurs. 

Dans les cristaux magnétiques, une contribution importante aux 
susceptibilités non linéaires peut être apportée par les magnons. 
Dans ce cas, les évaluations de % et 8 peuvent s’écrire sous la forme 


x aclev, — (c/v,)/E,, 0 (c/v,)/Ei, (5.2.51) 


v, étant la vitesse caractéristique de l’électron dans l’atome (uv, Æ 
= h]/ma). 

Les susceptibilités non linéaires liées à la prise en compte des 
phonons peuvent être représentées sous la forme 


X = QUE A, 60 — wi/E5Aw, (5.2.52) 


où Aw est la largeur du spectre de phonons et «, la pulsation de 
transition dans le spectre de phonons considéré dans le phénomène 
non linéaire donné. 


5.3. Conditions de conversion lumière-lumière 
dans les processus cohérents 


Processus cohérents et processus incohérents. Dans les cas où 
l'interaction entre une onde lumineuse et la substance a pour effet 
de provoquer l’apparition de nouvelles ondes lumineuses (ondes 
secondaires) on dit qu’il y a conversion de la lumière en lumière. 
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Ces processus de conversion lumière-lumière sont fort variés : photo- 
luminescence, génération de rayonnement laser par excitation (pom- 
page) optique du milieu actif, génération d'harmoniques optiques, gé- 
nération paramétrique de lumière, etc. 

Les processus de conversion de lumière en lumière peuvent se 
répartir assez nettement en deux groupes : les processus cohérents et 
les processus incohérents. Passons en revue les différences qui existent 
entre ces processus. 

Première différence. Dans les processus incohérents d’intraction 
entre la lumière et la substance, l’état de cette dernière change par 
suite des diverses transitions qui conduisent soit à la population soit 
à la dépopulation (à la destruction) des niveaux d'énergie des 
atomes, des ions et des molécules. Au cours de ces processus, il y a 
d’abord une interaction entre l’onde lumineuse de départ (l'onde 
de pompage) et la substance, dont résultent des transitions détermi- 
nées dans la substance ; ce n’est qu'après que les nouvelles transitions 
dans la substance font apparaître des ondes lumineuses secondaires. 
Les actes d’interaction entre l’onde de pompage et la substance d'une 
part et entre les ondes'secondaires et la substance d'autre part sont 
séparés à l'échelle de temps atomique si nettement qu'ils peuvent 
être considérés indépendamment l’un de l'autre. Rappelons à ce 
propos la conclusion obtenue au $ 2.5 selon laquelle le processus de 
passage d’un système microscopique d’un état excité à l’état fonda- 
mental doit être considéré indépendamment du processus d’excita- 
tion précédent. Dans ces conditions, il ne peut pas s’agir d’une inter- 
action, quelle qu'elle soit, entre l’onde de pompage et les ondes 
secondaires ; autrement dit, l’interaction non linéaire des ondes dont 
nous avons parlé plus haut ne se produit pas ici. 

Dans les processus cohérents, l’état final de la substance est 
identique à son état initial; la substance est le siège des transitions 
virtuelles. Conformément à la nature des transitions virtuelles (voir 
$ 2.2), dans les processus cohérents il est impossible de séparer dans 
le temps les actes d'interaction entre la substance, l'onde de pompage 
et les ondes secondaires : ces actes doivent être considérés comme un 
processus unique indissociable. Dans ce sens, l'interaction entre 
l'onde de pompage et la substance conduisant à l'excitation des 
états de la substance d’une part et la désexcitation de ses états pro- 
voquant l'émission d'ondes secondaires d’autre part doivent être 
considérées comme des processus se déroulant simultanément. C'est 
précisément ceci qu’on a en vue lorsqu'on dit que dans les processus 
cohérents il y a interaction entre les ondes lumineuses. Il va sans 
dire que cette interaction s'effectue « par l'intermédiaire » de la 
substance et est déterminée par ses paramètres. Pourtant cette « par- 
ticipation » de la substance, bien qu’elle soit indispensable en prin- 
cipe, n’a qu'un caractère virtuel, de sorte qu’en considérant par 
exemple les lois de conservation de l’énergie et de l’impulsion, on ne 
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tient compte que de l’énergie et de l'impulsion des photons comme si 
les photons de l’onde de pompage et ceux des ondes secondaires 
interagissaient directement les uns avec les autres. Il y a lieu de 
rappeler que dès le $ 2.2 nous avons indiqué le lien organique qui 
existe entre les processus à plusieurs photons et les transitions vir- 
tuelles dans la substance. 

Deuxième différence. Dans les processus incohérents, les conditions 
de conversion d’une lumière en une autre lumière se ramènent à des 
exigences déterminées concernant la puissance et la fréquence de 
l'onde de pompage ainsi que les paramètres de la substance. Quant 
aux processus cohérents, en y déterminant les conditions de conver- 
sion d’une lumière en une autre lumière, on met l’accent sur d’au- 
tres facteurs: puisque dans ces processus l’onde de pompage et les 
ondes secondaires interagissent, pour ainsi dire, directement l’une 
avec les autres, ces processus sont fondés sur l'exigence d’une con- 
cordance mutuelle de ces ondes (condition dite de synchronisme d'on- 
des ou de synchronisme spatial). C’est la raison pour laquelle on 
définit les processus optiques non linéaires cohérents comme des 
processus exigeant la réalisation de la condition de synchronisme 
d'ondes. 

Troisième différence. Dans les processus incohérents, l’onde de 
pompage est, en règle générale, incohérente; en tout cas, le degré 
de sa cohérence n’a aucune importance de principe. Les ondes lumi- 
neuses secondaires sont soit incohérentes (par exemple en cas de 
photoluminescence), soit cohérentes (en cas de génération du rayon- 
nement laser). Dans les processus cohérents, l’onde de pompage et 
les ondes secondaires se caractérisent pas un haut degré de cohéren- 
ce. Dans ce cas, la question relative à la cohérence de la lumière 
prend une importance de principe puisqu'elle détermine la réalisa- 
tion de la condition de concordance de l'onde de pompage et des 
ondes secondaires mentionnée plus haut. On peut dire que tous les 
processus cohérents sont des processus de conversion d’une lumière 
cohérente et une autre lumière cohérente. 

Comme exemples de processus cohérents, on peut mentionner les 
processus de génération du deuxième harmonique et de génération para- 
métrique de la lumière. Une étude quantique de ces processus en tant 
que processus cohérents à trois photons a été faite au deuxième chapitre 
(voir $$ 2.2, 2.4, 2.7). La description macroscopique classique de 
ces processus, fondée sur l’étude de la polarisation non linéaire du 
milieu, a été donnée au $ 5.2. Aussi n’étudions-nous ces processus 
dans ce qui suit que d’un point de vue bien déterminé, à savoir du 
point de vue de la condition de conversion d’une lumière en une 
autre dans les processus cohérents optiques non linéaires. 


Accumulation spatiale des phénomènes optiques non linéaires sur 
l'exemple de la génération du deuxième harmonique; longueur de 
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cohérence. Dans le domaine optique, la longueur d’onde de rayonne- 
ment est très petite devant les dimensions géométriques du milieu 
(4 & L). Cela signifie qu’une multitude de phénomènes optiques 
non linéaires locaux se produisent dans chaque échantillon non 
linéaire; l'onde lumineuse secondaire (par exemple, le deuxième 
harmonique) représente l'effet macroscopique d'’interférence de ces 
phénomènes locaux (des champs secondaires « locaux ») correspon- 
dant aux différents points de l'échantillon. On peut se demander 
comment s'effectue cette interférence. En d’autres termes, il importe 
de connaître quelles sont les conditions d’accumulation des phéno- 
mènes optiques non linéaires dans l’espace. Prenons comme exemple 
la génération du deuxième harmonique. 

Considérons une onde de pompage monochromatique plane dans 
un milieu non absorbeur: 


E (2, t)= Ezw cos (@t — kz), 
k=no/c, v=cn—o/k. (5.3.1) 


Dans un milieu non linéaire, on voit apparaître le deuxième harmo- 
nique de polarisation qui doit se propager au sein du milieu à la 
vitesse de l’onde de pompage, c’est-à-dire à la vitesse v. Mettons 
cette onde de polarisation sous la forme suivante (correspondant à 
la « variante scalaire » de la description): 


P (z, t) = Pop2s cos (2ot nes 2kz), (5.3.2) 


Pon2uw = 1/24 (20, ©) EroEru 


(on utilise ici le « terme » 9 du Tableau 6, voir $ 5.2). 

L’onde de polarisation (5.3.2) peut être assimilée à une sorte 
« d'antenne » qui se déplace dans le milieu à la vitesse v et émet un 
rayonnement de pulsation 2. Il en résulte l'apparition d'une onde 
lumineuse secondaire de pulsation 2w (une onde lumineuse réémise). 
Puisque l'indice de réfraction nr dépend de la fréquence, une diffé- 
rence se crée entre les vecteurs d’onde et, par conséquent, entre les 
vitesses de propagation de l’onde de pompage et de l’onde réémise : 

pour l’onde lumineuse de pompage 


= n (wo) w/c, v — c/n (w), (5.3.3a) 
pour l’onde lumineuse réémise 
k' = n (20) 2ow/c, v’ = c/n (20). (5.3.3b) 
Ecrivons l’onde lumineuse réémise sous la forme 


E" (2, t) = Epros cos (2ot — k"z). (5.3.4) 
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Le déphasage qui se produit entre les ondes (5.3.4) et (5.3.2) dans 
le milieu sur la longueur Z a pour expression 


Ag = L (k’ — 2k). (5.3.5) 


La longueur du trajet pour laquelle le déphasage est égal à x s’appel- 
le longueur de cohérence L;. De (5.3.5) il résulte que 
Ly = 11 (k° — 2k). (5.3.6) 
Pour réaliser un transfert efficace de l'énergie de l’onde lumi- 
neuse de pompage à l'onde lumineuse réémise (c’est-à-dire pour 
permettre l’accumulation de l'effet de 
génération du deuxième harmonique) il 7’ 
est nécessaire d'assurer l’accord de phases 
de ces ondes. Autrement dit, il est néces- 
saire que le déphasage (5.3.5) qui se pro- 
duit sur la longueur Z dans le milieu 
soit nettement inférieur à x: 


L(k'—2kh)&n ou L, > L. (5.3.7) 


Le déphasage Aœ croît avec L;ilen 
résulte que les tronçons de trajet sur les- © # 2 4° 
quels l’énergie est transférée de l’onde | 
(5.3.1) à l’onde (5.3.4) alternent avec des Fig. 5.1 
tronçons sur lesquels le transfert d’éner- 
gie se fait en sens inverse. En d'autres termes, suivant le déphasage 
des ondes en interaction, on observe une accumulation de l'effet 
optique non linéaire sur certains tronçons et, au contraire, une « dis- 
persion » de cet effet sur les autres. 

En étudiant la fonction /” (L), on peut observer expérimentale- 
ment les oscillations caractéristiques de l'intensité 7” de l'onde 
réémise (5.3.4). La figure 5.1 montre une courbe expérimentale de 
variation de /” en fonction de l’angle # de rotation d’une plaquette 
de quartz par rapport à un faisceau de laser. La variation de l’angle 
de rotation entraînait une variation de la longueur du trajet par- 
couru par le faisceau lumineux à l’intérieur de la plaquette. Comme 
le montrent les mesures, la variation de /”’ en fonction de Z suit une 
loi du type: 


1" = [ZkyL sin (nL/L;) (L,/L)F, (5.3.8) 
où J est l’intensité de l’onde de pompage. De (5.3.8) il découle que 


l'échange d'énergie entre les ondes n’a pas lieu pour des longueurs 
L' qui satisfont à la condition 


L = SL», (5.3.9) 
où s sont des entiers. Cela signifie que la longueur de cohérence peut 


être définie comme la distance minimale sur laquelle l'échange 
d'énergie résultant est nul. 
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Condition de synchronisme d’ondes. La transmission de l'énergie 
de l'onde de pompage (5.3.1) à l’onde réémise (5.3.4) est maximale 
dans le cas où les vitesses de phase de ces ondes sont identiques, 
c'est-à-dire si les conditions suivantes sont satisfaites [voir (5.3.3)] 


v’ =v, n(2w) = nr (o). (5.3.10) 
Dans ce cas, on a 
k' — 2k. (5.3.11) 


La condition (5.3.11), de même que la condition (5.3.10), porte le 
nom de condition de synchronisme d’ondes (de synchronisme spa- 
tial). La réalisation de cette condition est nécessaire pour assurer une 
meilleure accumulation de l'effet de génération du deuxième harmo- 
nique. L’accumulation de l'effet optique non linéaire se fait d’une 
façon d’autant plus efficace que la condition de synchronisme d’on- 
des est réalisée d’une manière plus complète. 

Remarquons que lorsque la condition de synchronisme d'ondes 
est satisfaite, la longueur de cohérence Z, devient infiniment grande 
[voir (5.3.6)]. Dans ce dernier cas, l’accumulation de l'effet s’effec- 
tue sur toute la longueur Z du trajet parcouru par le faisceau lumi- 
neux au sein du milieu non linéaire. 

Dans l’étude quantique de la génération du deuxième harmoni- 
que, la condition de synchronisme d’ondes (5.3.11) prend le sens 
de conservation de l’impulsion pour les photons que fait intervenir 
ce processus : 


fk = hk. (5.3.12) 


Autrement dit, dans le cas de la génération du deuxième harmonique 
la condition de synchronisme veut dire que la somme des impulsions 
de deux photons absorbés doit être égale à l'impulsion du photon 
émis. 

Un tel mode de penser le phénomène montre avec évidence que 
dans le processus cohérent il y a une interaction « directe » entre 
l'onde de pompage (les photons *k) et l’onde secondaire (les photons 
kk”) dont nous avons parlé plus haut. Tout se passe comme si les 
photons de l’onde de pompage et les photons de l’onde secondaire 
étaient en interaction directe les uns avec les autres. En réunissant 
toutes les remarques faites auparavant, écrivons les conditions de 
conservation de l’énergie et de l’impulsion pour les photons parti- 
cipant à un acte élémentaire de génération du deuxième harmonique : 


ko + ko = ho’, fk + Àk = %k’. (5.3.13) 


Il est utile de rappeler à ce propos les expressions (2.2.10) et (2.2.11) 
citées au $ 2.2. 
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Synchronisme d’ondes dans les milieux isotropes et anisotropes. 
Dans le cas d’un milieu isotrope, la partie réelle de l'indice de réfrac- 
tion se décrit par la formule de dispersion (4.5.35) qui peut s’écrire, 
si l'indice de réfraction est voisin de l’unité, sous la forme 


n (w) = 1+ 27e" > D rifik 
4 RkÀk 


a e 


L’allure générale de la fonction 7 (w) est traduite par la courbe 
B (w) de la figure 4.12. L'examen de cette figure montre que si l’on 
veut choisir une fréquence pour laquelle 7 (w) = r (26), il faudra 


inévitablement tomber dans un domaine des fréquences (soit pour 
l'onde de départ soit pour son deuxième harmonique) correspondant 
à la dispersion anormale. Or, le milieu comporte dans ce domaine un 
minimum de transparence. Cela signifie que dans ce cas, l'onde de 
pompage, ou l’onde secondaire, sera fortement absorbée par le mi- 
lieu. On voit donc que les milieux isotropes sont tout à fait impropres 
à la réalisation d’une accumulation spatiale efficace de phénomènes 
optiques non linéaires. 

Il n’en est plus de même pour des milieux anisotropes. Considé- 
rons à titre d'exemple un certain cristal uniaxial non linéaire et 
négatif. La figure 5.2 représente dans le plan de la section princi- 
pale (c'est-à-dire dans le plan passant par l’axe optique OO, et le 
vecteur d'onde de l’onde) quatre surfaces des vecteurs: 1 — les 
vecteurs d’onde doubles (24,4) de l’onde ordinaire de pulsation w, 
2 — les vecteurs d'onde doubles (2ke,tra) de l’onde extraordinaire de 
pulsation w ; 3 — les vecteurs d’onde (ki:4) de l’onde ordinaire de 
pulsation 20 ; 4 — les vecteurs d’onde (kéztra) de l’onde extraordi- 
naire de pulsation 2. 


La propagation des ondes lumineuses dans les cristaux uniaxiaux a été 
étudiée au $ 4.3 (voir en particulier fig 4.4). Soulignons ici pour éviter toute 
confusion que la surface des vecteurs d’onde donne justement les valeurs du 
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vecteur d'onde et non pas celles de l'indice de réfraction. C’est dans ce sens 
Le faut interpréter la fi 5.2. Quant à la fi 4.4, on y liait aux surfaces 

es vecteurs d'onde les valeurs de l’indice de réfraction (rappelons que suivant 
(4.3.11) on a À = kc/w); ceci n’est possible que dans le cas particulier où toutes 
les ondes considérées ont une seule et même fréquence. 


L'intersection des surfaces Z et 4 qu’on constate sur la figure 5.2 
constitue un fait particulièrement important. Ces surfaces se coupent 
suivant une circonférence qui est représentée sur la figure 5.2 par 
les points À et À, (le plan de cette circonférence est perpendiculaire 
à celui de la figure). Supposons que le faisceau lumineux se propage 
à l’intérieur du cristal dans la direction reliant le point O à l’un 
des points situés sur la circonférence mentionnée plus haut, c’est-à- 
dire à un angle Ÿ par rapport à l’axe optique du cristal. Indiquons 
à titre d'exemple la direction OA sur la figure 5.2. Pour cette direc- 
tion on a 


2korà = Kextras tord (©) = extra (2) (5.3.14) 


(l'indice de réfraction pour une onde ordinaire de pulsation w est 
égal à l'indice de réfraction pour une onde extraordinaire de pulsa- 
tion 2). 

La condition (5.3.14) est la condition de synchronisme d’ondes 
qui lie entre elles une onde ordinaire de pompage et une onde extra- 
ordinaire secondaire. Si l’on choisit la direction de propagation de 
l'onde le long de OA (à cet effet, l’échantillon de cristal doit être 
découpé comme il est montré en pointillé sur la figure 5.2) et qu’on 
prévoie de plus que l’onde de pompage possède la polarisation d’une 
onde ordinaire, c’est-à-dire qu'elle soit polarisée rectilignement et 
perpendiculairement au plan de la section principale, dans ce cas 
doit se manifester l’effet de génération du deuxième harmonique qui 
sera polarisé rectilignement dans le plan de la section principale. 

La direction OA est appelée direction de synchronisme. Toutes 
les directions de synchronisme possibles forment une surface conique 
dont le sommet est en O et l’angle d'ouverture est égal à Y (fig. 5.2). 
Soulignons que la valeur de l’angle Ÿ dépend non seulement du 
choix du cristal, mais aussi de celui de la pulsation w que l’on veut 
doubler. 

Puisque la longueur de cohérence devient infiniment grande si la 
condition de synchronisme est réalisée, la relation (5.3.8) prend la 
forme 


l' = (IkyL}. (5.3.15) 


Cette dernière relation peut être utilisée pour évaluer l’intensité 7” 
du deuxième harmonique le long de la direction du synchronisme 
[lorsque la condition (5.3.14) est satisfaite]. Suivant (5.3.15) l'in- 
tensité Z” augmente avec l'accroissement de l’intensité de l’onde de 
pompage, de la susceptibilité non linéaire et, enfin, des dimensions 
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géométriques de l'échantillon de cristal non linéaire. Dans la prati- 
que, on utilise largement les cristaux du type KDP. Avec des échan- 
tillons ayant des dimensions géométriques de l’ordre de quelques 
centimètres on parvient à convertir une fraction considérable (jus- 
qu'à 40 ou 50 % et même plus) de l'énergie de l’onde de pompage en 
énergie de deuxième harmonique. 


Remarquons qu’au synchronisme d'ondes que nous avons considéré plus 
haut on convient de donner le nom de synchronisme de type 00-e: l'interaction 
de deux ondes ordinaires de pompage a pour effet de provoquer ici l'apparition 
d’une onde extraordinaire secondaire. Pourtant, un autre synchronisme est aussi 
possible, lorsque l'interaction entre deux ondes de pompage dont l'une est 
ordinaire et l’autre extraordinaire (les deux étant de pulsation w) a pour effet de 
produire une onde secondaire extraordinaire (de pulsation 26), c'est le syn- 
chronisme dit de type oe-e. C’est pourquoi, en analysant la génération du 
deuxième harmonique, on distingue souvent un premier synchronisme et un 
deuxième synchronisme. Si l'angle du premier synchronisme est de 90°, on 
dit qu’il y a synchronisme de 90°. Remarquons que dans ce cas le deuxième 
synchronisme est irréalisable. 


Génération paramétrique de lumière et synchronisme d’ondes. 
Considérons dans un milieu non linéaire trois ondes lumineuses : 
une onde de pompage intense E°xtra — E,. cos (w't — k’z) et deux 
ondes faibles E® = E,, cos (ot — k,z) et E® = Ego cos (Qt — k,z) 
et supposons satisfaite la condition | 


©" = © + Q. (5.3.46) 


Admettons aussi que la polarisation non linéaire du milieu est décrite 
(en grandeurs scalaires) par l’expression (5.2.28). En introduisant la 
quantité Æ — Efxtra + E® LE E@ dans cette expression, nous 
obtenons pour la polarisation non linéaire un certain résultat qui 
comporte en particulier les termes suivants: 


Pu=X(o, ©’, Q) EnEgcos[@t—(k"—%k2)z], (5.3.17) 
Po=%x(Q, à”, ©) EsEs cos (Qt—(k —k;)z].  (5.3.18) 


Le terme (5.3.17) assure la réémission à la pulsation ©, ce qui est 
une conséquence de l'interaction ‘entre les ondes Etxtra et Et. 
Le terme (5.3.18) assure la réémission à la pulsation Q, ce qui est 
une conséquence de l’interaction entre les ondes Eextra et Et, 

Pour que l'interaction des ondes soit efficace il est nécessaire de 
satisfaire à la condition de synchronisme 


k=kh+ke. (5.3.19) 


Le résultat (5.3.19) est évident : lorsqu'on passe à une description 
quantique, la condition de synchronisme pour la génération para- 
métrique de lumière se ramène, de même que dans le cas de la géné- 
ration du deuxième harmonique, à la condition de conservation de 


19% 
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l'impulsion pour les photons intervenant dans le processus cohérent 
donné : 
Rk' = fik, + Àke. (5.3.20) 


La figure 5.3 illustre la réalisation de la condition de synchro- 
nisme (3.5.19) dans un cristal uniaxial. Les désignations adoptées sur 
cette figure sont : 7: ka (onde ordinaire de pulsation w}), 2: koord 
(onde ordinaire de pulsation Q), 3: (kiord + Kaora); 4: Kextra (onde 
extraordinaire de pulsation «wo + 
+ Q). La direction OA est l’une des 
directions de synchronisme pour 
les pulsations © et Q; pour cette 
direction on obtient Âéxtra = 
= Kjord + heord- Dans le cas consi- 
déré, l’interaction entre l’onde ex- 
traordinaire Extra et l’onde ordinai- 
re E‘* provoque la génération d’une 
onde ordinaire ÆX‘ et par suite 
l'interaction entre l’onde extra- 
ordinaire Eetra et l’onde ordinaire 

Fig. 5.3 E® conduit à la génération d’une 

onde ordinaire Æ£%. Tout comme 

dans le cas de la génération du deuxième harmonique, la direction de 

synchronisme pour la génération paramétrique de lumière est sen- 

sible au choix des fréquences des ondes interagissantes. Remarquons 

qu’à la différence du domaine radio-électrique, la génération para- 

métrique dans le domaine optique a un caractère ondulatoire et, de 

ce fait, exige que soient réalisés non seulement un accord de « fré- 

quences » mais aussi un accord « d'ondes » correspondant, confor- 
mément à la condition de synchronisme d'ondes. 

Compte tenu de (5.3.16) et (5.3.20) écrivons en conclusion la 
condition de conservation de l’énergie et de l'impulsion pour les 
photons intervenant dans un acte élémentaire de génération para- 
métrique : 


ho’ —=ho +4, fk' = ik, + Âk.. (5.3.24) 


11 y a lieu de se rappeler à ce propos les expressions (2.2.12) et (2.2.13) 
données au $ 2.2. 


Rôle de la cohérence du rayonnement optique. La forte concentra- 
tion de la puissance dans un faisceau lumineux, qui est nécessaire 
pour que les propriétés non linéaires du milieu puissent se manifester, 
ne peut être obtenue que si le rayonnement a un caractère de cohé- 
rence spatiale très marqué. Dans ce sens, tous les phénomènes opti- 
ques non linéaires exigent pour leur réalisation qu'on utilise un 
rayonnement cohérent. 
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Quant aux processus cohérents, la cohérencé de rayonnement y 
joue un rôle particulièrement important. Prenons. par exemple la 
relation (5.3.15) qui donne l'intensité du deuxième harmonique dans 
le cas où la condition de synchronisme est réalisée. Il semble à 
première vue qu’en augmentant la longueur Z du milieu dans la 
direction de synchronisme on puisse obtenir une intensité 1” consi- 
dérable même pour une intensité Z relativement faible de l’onde de 
pompage. Pourtant, il n’en est pas ainsi. On doit ici tenir compte de 
deux circonstances: a) la condition de synchronisme ne peut être 
réalisée que pour des directions rigoureusement déterminées dans le 
cristal, c’est pourquoi dans un faisceau divergent seule une petite 
partie des rayons lumineux peuvent se caractériser par une longueur 
de cohérence suffisamment grande (à noter de plus que l’énergie de 
ces rayons diminue avec la distance); b) les directions de synchro- 
nisme sont différentes pour les différentes fréquences et, de ce fait, 
lorsque la monochromaticité du rayonnement n’est pas élevée, seule 
une petite fraction de l'énergie du faisceau sera caractérisée par une 
grande longueur de cohérence pour la direction de propagation choi- 
sie. [1 s'ensuit que pour une génération efficace du deuxième harmo- 
nique, ainsi que pour les autres processus cohérents, l'onde lumi- 
neuse de pompage doit présenter aussi bien une cohérence spatiale 
élevée (directivité du rayonnement) qu’une cohérence temporelle 
élevée (monochromaticité du rayonnement). Soulignons que cette 
exigence vient de ce que la condition de synchronisme est sensible 
au choix de la direction de propagation et à celui des fréquences des 
ondes interagissantes. 

Les études montrent que le déroulement des processus cohérents 
dépend dans une large mesure du degré de cohérence du rayonnement. 
C'est pour cette raison que les phénomènes optiques non linéaires 
cohérents sont utilisés pour la réalisation des mesures délicates, par 
exemple pour l’étude de la cohérence d’ordres supérieurs. 


Principe de fonctionnement d’un générateur paramétrique de 
lumière. La constitution d’un générateur paramétrique de lumière 
est représentée schématiquement sur la figure 5.4, dans laquelle 7 


Fig. 5.4 


désigne un cristal non linéaire, 2 les miroirs du résonateur optique, 
O0, l’axe optique de l’appareil déterminé par les miroirs. La géné- 
ration de rayonnement ne peut s'effectuer que le long de l’axe opti- 
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que. Soit une onde lumineuse de pompage 3 suffisamment intense et 
caractérisée par une certaine pulsation w’ qui pénètre de l'extérieur 
dans le cristal non linéaire le long de son axe optique. Supposons 
qu’on doive obtenir des ondes secondaires de pulsations w, et ©’ — 1. 
A cet effet, il est nécessaire, premièrement, de découper et d’orien- 
ter le cristal non linéaire de manière que la direction de synchro- 
nisme correspondant au processus cohérent voulu coïncide avec l’axe 
optique OO, et, deuxièmement, d'assurer la direction de polarisa- 
tion correspondante de l'onde de pompage par rapport au plan de 
section principale du cristal. 

La variation continue de fréquence des ondes secondaires est 
généralement obtenue par rotation du cristal (par modification de 
son orientation par rapport à l'axe optique). Dans ces conditions, 
l'axe optique sera amené chaque fois en coïncidence avec des direc- 
tions de synchronisme correspondant à de nouvelles valeurs de la 
fréquence des ondes secondaires. Le changement de fréquence est 
basé sur la sensibilité de la condition de synchronisme d'ondes au 
choix des directions dans le cristal et au choix des fréquences des 
ondes interagissantes. 


Le changement d'orientation du cristal par rapport à l'axe optique n'est 
pas le seul procédé permettant d'obtenir une variation continue de fréquence 
d’un générateur paramétrique de lumière. On emploie aussi un changement ther- 
mique de directions de synchronisme. En cénétel. pour le changement de direc- 
tions de synchronisme, on peut utiliser, en principe, tous les effets qui aboutissent 
à une variation de l’indicatrice optique et, par conséquent, des surfaces des 
vecteurs d'onde du cristal. C'est ainsi qu’on peut utiliser à cette fin les effets 
électro-optiques et le phénomène de photo-élasticité. Remarquons qu’à la dif- 
férence des accords mécanique et thermique, le procédé d'accord électro-optique 
de fréquence de rayonnement d’un générateur paramétrique de lumière se carac- 
térise par une inertie suffisamment faible. 


5.4. Interaction entre les ondes lumineuses 
et les mouvements collectifs dans un milieu 


Généralisation de la notion de processus cohérents. Au $ 5.3 
nous avons traité les phénomènes optiques non linéaires cohérents 
ou, en d’autres termes, les processus d’interaction non linéaire des 
ondes lumineuses. Les processus cohérents peuvent être considérés 
sous une forme plus généralisée. Rappelons que la condition nécessai- 
re d'interaction des ondes lumineuses est la présence d’un milieu 
déterminé ; quant à la « participation » du milieu à l’interaction des 
ondes, elle a dans ces conditions un caractère virtuel, qui exclut en 
principe toute détection expérimentale d’un changement d’état 
quelconque du milieu. En traitant les processus cohérents d’une 
manière plus généralisée, il convient de tenir compte de la possibili- 
té d’une « participation » plus manifeste du milieu à ces processus. 
Dans le langage « d'ondes » classique cela signifie que les interactions 
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des ondes lumineuses peuvent faire intervenir divers mouvements 
collectifs, caractéristiques du milieu considéré, et avant tout les 
ondes acoustiques (normales). De tels processus peuvent comporter 
la génération ou la destruction non seulement des ondes lumineuses 
mais aussi de certains mouvements collectifs dans le milieu. 

Dans une description quantique, un tel mode de penser les pro- 
cessus cohérents correspond à l’examen de l’interaction entre les 
photons et les diverses quasi-particules et tout d’abord les phonons. 
Dans ce cas, la condition de conservation de l’impulsion pour les 
photons et les quasi-particules intervenant dans un processus ou 
dans un autre joue chaque fois le rôle de la condition de synchronisme 
dans le processus cohérent considéré. 


Effet Mandelstam-Brillouin stimulé (effet MBS). Ce phénomene 
optique non linéaire a été sommairement étudié au $ 5.1. En théorie 
classique, ce processus cohérent doit être interprété comme l’inter- 
action des ondes lumineuses (l’onde de pompage et l’onde secon- 
daire, c’est-à-dire l’onde diffusée) avec l'onde acoustique dans un 
milieu non linéaire. Envisagé du point de vue de la théorie quantique, 
le processus considéré signifie l'absorption d’un photon de l'onde de 
pompage, l'émission d’un photon de l’onde secondaire (diffusée) et 
l'émission ou l’absorption d’un phonon acoustique. Désignons par 
fiw” et kk’ respectivement l’énergie et l'impulsion du photon de l’onde 
de pompage, par o et #k l’énergie et l’impulsion du photon de l’onde 
diffusée et par ÀQ et ÀQ l'énergie et l’impulsion du phonon. Avec 
ces notations, les conditions de conservation de l’énergie et de l’im- 
pulsion des particules intervenant dans le processus considéré peu- 
vent se mettre sous la forme 


ho’ = ho + ÀQ, Kk' —#k+h (5.4.4) 
ou bien sous la forme | 
ho’ + RQ = ko, Àk° + ÀQ = fk. (5.4.2) 


Dans le cas de (5.4.1), le processus comporte l'émission d’un phonon 
et dans le cas de (5.4.2) l'absorption d’un phonon. Dans le premier 
cas on a une diffusion Stokes et dans le second une diffusion anti- 
Stokes. 

On est en présence d’une analogie certaine entre les relations 
(5.4.1) et (5.4.2) d’une part et les relations (5.3.21) et (5.3.13) de 
l’autre. Cela signifie que le schéma employé pour l'étude de l’effet 
MBS doit être analogue à celui qui a été utilisé pour l’étude de la 
génération paramétrique de lumière et de la génération du deuxième 
harmonique. Dans tous les cas, un acte élémentaire fait intervenir 
trois particules. Au cours de la génération paramétrique et de la 
génération du deuxième harmonique, les trois particules sont des 
photons alors que dans l’effet MBS l’une d’entre elles est un phonon. 
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Il y a lieu de rappeler ici une certaine analogie formelle entre les 
photons et les phonons qui a été discutée au $ 3.5. 


Comme nous l’avons vu précédemment, les photons vérifient l’inégalite 
k & x/a où x1/a est la dimension géométrique de la zone de Brillouin (son ordre 
de grandeur est de 108 cm-!). On pourrait conclure de là que l'effet MBS ne fait 
intervenir que ceux des phonons dont le vecteur d'onde satisfait à la condi- 
tion Q € x/a. Pourtant, il n’en est pas tout à fait ainsi. L'effet MBS peut égale- 
ment mettre en jeu des phonons dont le vecteur d'onde est de l'ordre de x/a. 
Le fait est que lopulston du phonon est déterminée au vecteur 2xvit prés, 
+ étant le vecteur du réseau réciproque (voir $ 3.3); c’est la raison pour laquelle 
la condition de conservation de l'impulsion, par exemple dans (5.4.1), doit 
s'écrire en toute rigueur sous la forme 


Rk° = ik + ÀQ + 2xir. (5.4.3) 


La signification physique du terme 2rAt est qu'il décrit l’impulsion transmise 
au réseau cristallin pris dans son ensemble. Compte tenu de cette circonstance, 
l'impulsion du phonon peut prendre une valeur de l’ordre de x/a malgré que 
k & x/a et k° < x/a. Remarquons que l'apparition du terme 2xt n'affecte 
pas la condition de conservation de l'énergie des particules parce que la fonc- 
tion ( (Q) est une fonction périodique oi (3.3.15)]. 


Effet MBS et électrostriction. Considérons l'explication classique 
de l'effet MBS. La liaison entre les ondes lumineuses et les ondes 
acoustiques qui caractérise cet effet est due à l’électrostriction, c’est- 
a-dire à la compression ou à la dilatation du matériau du milieu sous 
l’action du champ électrique de l’onde. Lorsqu'une onde lumineuse 
suffisamment intense se propage dans un milieu, l’électrostriction 
fait apparaître dans ce milieu une pression acoustique décrite par 
l'expression 


1 d 
p= PE? (5.4.4) 


où p est la densité du milieu et e sa constante diélectrique (l’expres- 
sion (5.4.4) sera justifiée un peu plus bas). 
Supposons que le champ d’onde lumineuse soit de la forme 


E = E° cos (w’t) + E° cos (wt), (5.4.5) 


où w” et «w sont des pulsations assez voisines l’une de l’autre. En 
portant (5.4.5) dans (5.4.4), nous obtenons pour la pression acousti- 
que p une certaine expression qui fait intervenir, en particulier, un 
terme harmonique de pulsations ©” — w. On en déduit que l’inter- 
action des ondes lumineuses de pulsations w” et w doit provoquer, 
grâce à l’électrostriction, l’apparition d'une onde de pression (d'une 
onde acoustique) de pulsation ©’ — «. 

L’explication de l'effet MBS que nous venons de donner est 
analogue à celle qui s'applique au phénomène de génération para- 
métrique de lumière (voir $ 5.2). La seule différence est qu’au lieu 
de l'expression (5.4.4) qui décrit l’électrostriction on a utilisé au 
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$ 5.2 l'expression (5.2.28) pour la polarisation non linéaire du 
milieu. 

L'expression (5.4.4) peut être obtenue à partir de raisonnements 
assez simples, dans lesquels le champ électrique de l’onde lumineuse 
est remplacé par le champ d’un condensateur. Supposons que dans 
un liquide diélectrique compressible ayant une densité p et une 
constante diélectrique € soit plongé un condensateur caractérisé par 
un volume V et une intensité de champ £. Rappelons que l'énergie 
du champ d’un condensateur se décrit par l’expression (ÆE*/8n) V'e. 
Le liquide se trouvant à l’intérieur du condensateur sera comprimé 
sous l'effet de la pression p due à l’électrostriction: un travail égal 
à pAV sera effectué sur ce liquide. Ce travail fera accroître l'énergie 
du condensateur d’une quantité 


(E2/8n) VAe — (E2/8n) V + AV. 


On peut en déduire que 
p= ne EV +. (5.4.4a} 


Ce résultat se transforme en (5.4.4) si l’on tient compte du fait que 
Ap/p = AVIV. 


Interaction d’une onde lumineuse avec une molécule. Il est rai- 
sonnable de nous reporter ici au problème classique de l'interaction 
entre la lumière et la molécule. Considérons le cas où une onde mo- 
nochromatique Æ — Æ® cos (wt) interagit avec une molécule biato- 
mique. Le nuage électronique de cette molécule oscillera avec une 
pulsation &, ce qui fera apparaître un moment dipolaire électrique- 
oscillant induit par le champ d'onde: 


d = BE = BE cos (wt), (5.4.6} 


où $ est la polarisabilité de la molécule. Si les noyaux de la molé- 
cule étaient supposés immobiles, la quantité f pourrait être consi- 
dérée comme constante. Pourtant, les oscillations du nuage électro- 
nique de la molécule excitent les vibrations de ses noyaux avec une- 
certaine pulsation Q, de sorte que la polarisabilité B de la molécule 
devient dépendante du temps. Soit R = R, cos (Qt) la distance 
entre les noyaux vibrants de la molécule. En développant la quan- 
tité B en série de puissances de À, on obtient en première approxi- 
mation 


BC) =8o+ (-L-), Ro cos (0). (5.4.7) 


La dérivée (Ë), est considérée ici pour R = RÀ,. 
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En portant (5.4.7) dans (5.4.6), on trouve 


d = fo£* cos (ur) ++ (TE), RoE° [cos (w+ Q) 1 + cos (w—Q) #]. 
(5.4.8) 


L'expression (5.4.8) montre que la molécule qui interagit avec l’onde 
lumineuse doit émettre aux pulsations © — Q et w + Q. Ces ondes 
émises par la molécule peuvent naturellement être comparées res- 
pectivement à la raie Stokes et à la raie anti-Stokes de la diffusion 
Raman-Mandelstam-Landsberg. 

En utilisant l'expression (2.6.23) et le deuxième terme figurant 
au second membre de l’expression (5.4.7), on peut trouver la forme 
de l’hamiltonien d'interaction de l’onde lumineuse avec la molécule, 
qui est à l’origine de l’effet Raman-Mandelstam-Landsberg : 

H = —YE£", (5.4.9) 


4 


ou 


= (LE) 2. (5.410) 

L’hamiltonien d’interaction entre les photons et les phonons. 
En utilisant les résultats obtenus au point précédent, on peut passer 
de la molécule au cristal et en appliquant la méthode de la seconde 
quantification, on peut trouver l'expression pour l’hamiltonien d'in- 
teraction des photons avec les phonons. Dans ce qui suit, nous nous 
<ontenterons d’indiquer comment on peut réaliser ce programme. 

Nous allons partir de l’expression (5.4.9) qui peut s’écrire pour 
un cristal sous la forme 


H,L1= — } à ViBiE;. (5.4.11) 
À 5 
La quantité y,, peut s'écrire par analogie avec (5.4.10): 


N 
Vi = D 2 Pipe (ur — ui). (5.4.12) 
n= 
Dans cette expression, u%*!' — u% est la k-ième composante du dépla- 
cement relatif du (7 + 1)-ième et du 7-ième noyau du réseau cristal- 
lin, l';y, une certaine constante pour le cristal donné. La somme sur n 
s'étend à tous les N noyaux du réseau. Les indices à, j et k fixent les 
<omposantes suivant les axes de coordonnées. 

En utilisant (1.3.6) et (1.3.29), on peut exprimer E;, et E, par les 
opérateurs de création et d’annihilation des photons (c* et c). En 
utilisant (3.5.10) et (3.5.11), on peut exprimer u, par les opérateurs 
de création et d’annihilation des phonons (C* et C). 


Remarques générales sur la diffusion stimulée de la lumière. 
L'effet Mandelstam-Brillouin stimulé est l’un des exemples de 
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l'interaction non linéaire des ondes lumineuses avec les mouvements 
collectifs dans le milieu. Un autre exemple est fourni par l’effet 
Raman-Mandelstam-Landsberg stimulé. On considère généralement 
que dans le cas de l'effet RMLS l’onde lumineuse interagit avec des 
molécules séparées. Pourtant, dans ce cas aussi, une « attitude collec- 
tive» est parfaitement justifiée lorsqu'’au lieu d’une excitation 
vibrationnelle localisée on considère des excitations vibrationnelles 
collectives de l’ensemble des molécules. Si dans le cas de l'effet 
MBS la lumière interagit avec les phonons acoustiques, on peut dire 
que dans l'effet RMLS il y a interaction entre la lumière et les pho- 
nons optiques. Dans le domaine des valeurs extrêmement petites du 
vecteur d'onde, qui est important pour l'interaction avec la lumière, 
les énergies des phonons optiques et acoustiques diffèrent considé- 
rablement l’une de l’autre de sorte que les effets MBS et RMLS 
peuvent être considérés indépendamment l’un de l’autre. Quant 
à la parenté certaine entre les natures des effets MBS et RMLS, elle 
a été en fait utilisée plus haut lorsque pour établir la forme de l’ha- 
miltonien d'interaction entre les photons et les phonons nous nous 
sommes proposés de considérer, en tant que premier pas, l’interaction 
de la lumière avec une molécule vibrante. 

L'effet Raman-Mandelstam-Landsberg n’est pas toujours lié aux 
excitations vibrationnelles. Dans les phénomènes dus à cet effet, 
les excitations électroniques peuvent également jouer un certain 
rôle; dans ce cas, les photons peuvent interagir non pas avec les 
phonons optiques mais avec les excitons. 

Signalons aussi le phénomène de diffusion de température (d’en- 
tropie) stimulée (que nous noterons en abrégé DTS) de la lumière 
connu sous le nom de diffusion de Rayleigh stimulée. L'interaction 
entre une onde lumineuse intense et des ondes lumineuses faibles 
diffusées par des fluctuations d’entropie a pour effet de provoquer, 
dans un milieu non linéaire, l’apparition d'e ondes de tempéra- 
ture » et donc le transfert de l’énergie de l’onde lumineuse intense de 
pompage à l’onde lumineuse diffusée. Le phénomène DTS est düû à 
deux mécanismes différents d'interaction non linéaire de la lumière 
avec la substance : l’effet électrocalorifique et l’absorption directe 
de la lumière. La permittivité d’un milieu et par conséquent son 
indice de réfraction dépendent de la température; c’est justement 
cette dépendance qui est à l’origine des « ondes de température » 
apparaissant dans le milieu en présence d’une source de chaleur 
oscillant dans le temps. Lorsqu'une onde lumineuse intense Æ se 
propage dans un milieu, la quantité de chaleur dégagée par unité 
de volume et dans l’unité de temps, compte tenu de l’effet électro- 
calorifique, peut être représentée de façon approchée sous la forme 


de 
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C'est précisément cette source thermique oscillante qui fait naître 
une « onde de température » dans le milieu. 

Le tableau général de l'interaction de la lumière avec les mouve- 
ments collectifs dans le milieu est assez riche. A titre d'exemples 
complémentaires, on peut citer l'interaction de la lumière avec les 
ondes de plasma (les plasmons) et les ondes de spin (les magnons). 
Dans le cas où le couplage entre les divers types de mouvements 
collectifs est suffisamment fort, il est nécessaire de considérer la 
diffusion de la lumière simultanément sur plusieurs types d'ondes 
(de quasi-particules). C’est ainsi que les magnons peuvent être forte- 
ment couplés aux phonons par l'intermédiaire de l'effet magnéto- 
élastique ; dans ce dernier cas, on doit tenir compte de l'interaction 
des photons simultanément avec le phonon et avec les magnons. Ces 
derniers temps, on commence à s'intéresser à la diffusion stimulée de 
la lumière sur les polaritons. 

Quelle que soit la nature des mouvements collectifs avec lesquels 
interagissent les ondes lumineuses, les processus de diffusion stimu- 
lée de la lumière se caractérisent dans tous les cas par deux traits 
communs. Premièrement, le milieu étant non linéaire, une onde lumi- 
neuse de pompage de grande puissance y excite des mouvements 
collectifs intenses. Deuxièmement, les mouvements collectifs excités 
font naître une onde lumineuse diffusée secondaire. Le caractère 
cohérent du processus de diffusion stimulée ne permet pas de consi- 
dérer ces traits comme se réalisant en deux étapes séparées dans le 
temps. L’excitation des mouvements collectifs et le transfert d’une 
fraction d’énergie de l'onde de pompage à l’onde diffusée se font 
simultanément comme un processus indissociable. Un acte elémen- 
taire de ce processus comporte l'absorption d’un photon de pulsation 
w’ de l'onde de pompage, l’émission ou l'absorption d’une quasi- 
particule d’une certaine pulsation @ et l'émission d’un photon de 
pulsation w’ — Q (diffusion Stokes) ou de pulsation w° + Q (diffu- 
sion anti-Stokes). 


5.5. Autofocalisation de la lumière 


Variation d’indice de réfraction dans un champ d’onde lumineuse 
et autofocalisation de la lumière. L’autofocalisation de la lumière 
est due à la variation de l’indice de réfraction sous l’action du champ 
d’une onde lumineuse intense. Cette variation peut être liée à divers 
effets et en particulier à l’effet d’électrostriction qui a été mentionné 
au $ 5.4. Considérons le premier harmonique de polarisation non 
linéaire décrit dans le Tableau 6 par le « terme » 7 [voir (5.2.25)]. 
Représentons le premier harmonique de polarisation en tenant compte 
de la composante linéaire &«£E,, sous la forme 


Po= En +68, (5.5.1) 
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Conformément à la relation D, = &E,, = E,, + 4nP, nous obte- 
nons pour la permittivité du milieu l'expression suivante: 


e = Ep eEù —(1—+4na) + 310E;, (5.5.2) 


où € = À + 4na est la permittivité du milieu en l'absence d’une 
onde lumineuse et €. — 310. De (5.5.2) on déduit, compte tenu de 
la petitesse de la « contribution » non linéaire à la permittivité, 


n=Vez Ve (1 +2 Eù) = n0+mE8, (5.5.3) 


Enr. o 3 6 
no = V &; No — Ro 7 Tia (5.5.4) 


On voit donc qu’une onde lumineuse intense fait varier l'indice de 
réfraction du milieu et que la « contribution » non linéaire à l'indice 
de réfraction est proportionnelle à l’intensité 


lumineuse. 
La variation d'indice de réfraction décrite Tu 
par l’expression (5.5.3) entraîne une variation fu 
correspondante de la vitesse de phase de l'onde —+-++t— 
se propageant dans le milieu (rappelons que HAE 

v = c/n). Le milieu devient optiquement plus La 
dense à l’intérieur du faisceau lumineux qu’à 

l'extérieur. En supposant que l'intensité du 
faisceau s'accroît de son pourtour vers le 
cœur, nous en arrivons à cette conclusion: le 
milieu est optiquement d’autant plus dense pour un rayon lumineux 
distinct et par conséquent la vitesse de propagation de ce rayon est 
d'autant plus petite qu'il se trouve plus près de l’axe optique du 
faisceau. Il en résulte que le front de l’onde lumineuse, qui était 
primitivement plan, devient concave dans le sens de propagation 
{lignes en pointillé sur la figure 5.5). Le faisceau de lumière agit sur 
lui-même comme s’il se créait une lentille convergente (effet de réfrac- 
tion non linéaire). C’est cette action de l’onde lumineuse sur elle- 
même qui a pour conséquence son autofocalisation. 


Fig. 9.5 


Réfraction non linéaire et diffraction de l’onde lumineuse ; seuil 
de puissance. Supposons pour simplifier que l'intensité de l’onde 
lumineuse est la même sur toute l’aire de la surface transversale du 
faisceau de sorte que la surface latérale du faisceau sur laquelle 
l'intensité de l’onde (et, par voie de conséquence, l’indice de réfrac- 
tion du milieu) subit une variation en forme de saut est nettement 
déterminée. Cette manière simplifiée de procéder permet d'obtenir 
plusieurs évaluations utiles. 
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Quant aux rayons lumineux qui tombent sur la surface latérale 
du faisceau de l’intérieur, ils subissent l'effet de réflexion interne 
totale. L’angle limite de réflexion totale y, (l'angle formé entre l’axe 
du faisceau et la direction du rayon lumineux) est défini par la rela- 
tion cos Yo = AR9/n. Compte tenu de (5.5.3), on en déduit 


Yo = arc COS [nç/(n0 + n2Ew)]. (5.5.5) 


Les rayons lumineux dont l’angle d'incidence y << y, se réfléchissent 
sur la surface latérale du faisceau et doivent dévier vers son axe. 
C'est là évidemment une manifestation de l'effet de réfraction non 
linéaire mentionné plus haut. 

Un tableau complet peut être obtenu si l’on tient compte à la 
fois de l’effet de réfraction non linéaire (qui tend à concentrer les 
rayons lumineux dans l’axe du faisceau) et de l’effet de diffraction 
(qui tend à écarter les rayons de l'axe du faisceau). Si D est le dia- 
mètre initial du faisceau lumineux, sa divergence minimale, déter- 
minée par la diffraction à l’entrée de l’onde dans le milieu, est décrite 
par la relation 


À 
Ypo = 1,22 nD & NM (n0D) (5.5.6) 


(on suppose ici que la cohérence spatiale du rayonnement est élevée, 
sinon on devrait tenir compte de la divergence initiale supplémen- 
taire du faisceau). 

Plusieurs cas peuvent se présenter. 

Premier cas: Yo << YL,. Dans ce cas, la diffraction l’emporte sur 
la réfraction non linéaire. En se propageant dans un milieu non 
linéaire, le faisceau lumineux diverge (bien que plus lentement que 
dans un milieu linéaire). 

Deuxième cas: Yo = Yr- Dans ce cas, l’effet de la réfraction non 
linéaire compense celui de la diffraction. Un faisceau de lumière 
non divergent de forme cylindrique se propage dans le milieu (ré- 
gime d'’autocanalisation). On peut dire que le faisceau lumineux 
s’est créé dans le milieu une sorte de guide d’onde lumineuse et qu’il 
se propage à l’inférieur de ce guide. 

Troisième cas: Yo >> Yr. Dans ce cas, les rayons lumineux sont 
infléchis vers l’axe du faisceau; une autofocalisation du faisceau de 
lumière a lieu. 

Lorsque Y, = Yn On a une situation critique, à cette situation 
correspondent l’intensité de seuil du champ d'onde E, et une puis- 
sance de seuil W,. En utilisant (5.5.5) et (5.5.6) mettons l’égalité 
Yo = Ÿp Sous la forme 


arc COS [r0/(n0 + R2E$)] = À/(noD). (5.5.7) 


Etant donné que la « contribution » non linéaire à l'indice de ré- 
fraction (n.Ei & n,) est relativement petite, on peut écrire 
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arc cos [n0/(no + n,E2)] = V1 — [no/(no + n°E2)] après quoi l’ex- 
pression (5.5.7) devient 1 — [n,/(n, + nr.Ei)] & À/(n, D} ou encore 
n Ein & À/(n,D). En définitive, on trouve 

Ei = X2/(non2D?). (5.5.8) 


Pour passer de (5.5.8) à la puissance de seuil, tenons compte du 
fait que W = eE*vD* & n,E*cD*. Il en résulte 


W, = 'cina. (5.5.9) 
Ensuite, en utilisant la relation (5.5.4), on trouve 
W. = °c (1 + 4na)/n,0 = K'cn,/0. (5.5.10) 


On voit donc que le seuil de puissance de l'onde lumineuse né- 
cessaire pour l'effet d’autofocalisation diminue avec l'augmentation 
de la fréquence du rayonnement et de la susceptibilité non linéaire. 
du milieu. 


Effet observé d’autofocalisation de la lumière. Cet effet est visible 
sur la figure 5.6. Le faisceau lumineux de diamètre D ayant une puis- 
sance W > W, s’autofocalise dans le milieu sur une distance R, 


Fig. 5.6 


et se propage plus loin sous la forme d’un « filament de lumière » 
de d & D. La distance À est évaluée comme étant approximative- 
ment égale à DV no/(n.Ei). L'autofocalisation de la lumière a été 
étudiée dans les liquides surtout (sulfure de carbone, nitrobenzène, 
benzène, etc.). Indiquons à titre d'exemple les paramètres de cet 
effet dans le sulfure de carbone liquide: W, Æ 10 kW; pour une 
puissance de 90 kW et un diamètre du faisceau égal à 0,5 mmona 
obtenu un filament de lumière de 30 microns de diamètre ; dans ces 
conditions la distance R,, Æ 10 cm. 

Les études révèlent que l’effet d’autofocalisation de la lumière 
est assez compliqué. Les observations montrent que le filament de 
lumière qui apparaît lors de l’autofocalisation a une structure fine : 
il se décompose en une série de filaments superfins dont le diamètre 
ne dépasse pas 2 à 5 microns. Actuellement, le mécanisme de forma- 


304 PHENOMÈNES OPTIQUES NON LINÉAIRES [CE V 


tion des filaments superfins n’est pas clair. Il s'avère extrêmement 
difficile de donner une interprétation théorique des phénomènes 
qui se déroulent dans le foyer du faisceau et les filaments superfins. 
En outre, il a été établi que la diffusion stimulée de la lumière joue 
un rôle important dans ces filaments. Il n’y a rien d'étonnant à cela, 
<ar l’autofocalisation a pour effet d'augmenter considérablement 
l'intensité du champ d’onde lumineuse, ce qui crée des conditions 
favorables pour la réalisation de phénomènes optiques non linéaires 
supplémentaires. 

L'effet d’autofocalisation de la lumière permet en principe de 
réaliser une forte concentration de l'énergie lumineuse. On peut 
également admettre que ce sont surtout les phénomènes d'action de 
la lumière sur elle-même qui déterminent le comportement des fais- 
ceaux lumineux extrêmement intenses dans les divers milieux, y 
compris les milieux actifs des lasers. 


Notons avant de clore ce parsgrepae que l’autofocalisation spatiale de 


la lumière n'est pas le seul effet dû à l’action de l’onde lumineuse sur elle-même. 


I1 y a lieu de signaler en particulier l'effet d’autodéfocalisation du faisceau 
lumineux dû avant tout à l’échauffement du milieu (effet de défocalisation 
thermique). Les effets dus à l’action de l’onde lumineuse sur elle-même ont 
de l’importance lorsque le milieu est traversé par des impulsions de lumière 
purs ces effets provoquent en particulier une altération de la forme de 
‘impulsion lumineuse et une déformation de son spectre de fréquences (voir $ 5.7) 


5.6. Génération du rayonnement laser 


Milieu actif d’un laser. Comme il a été dit au $ 3.9, le milieu 
actif du laser constitue un certain thermostat (cristal, verre, liquide, 
gaz) contenant des centres actifs, c'est-à-dire des systèmes quanti- 
ques qui sont susceptibles, par suite de l’excitation, de passer à un 
état de température négative correspondant à l’inversion de popula- 
tions des niveaux. C'est la désexcitation des centres actifs excités 
qui produit un rayonnement laser. Dans un laser à mélange hélium- 
néon par exemple, le rôle des centres actifs est rempli par les atomes 
de néon, tandis que dans des lasers moléculaires à gaz les centres 
actifs sont souvent constitués par des molécules de gaz carbonique 
{CO.) et dans des lasers à corps solides les centres actifs sont généra- 
lement représentés par des ions à couches internes incomplètes. 

La concentration des centres actifs est en règle générale considé- 
xablement inférieure (de trois ordres de grandeur et plus) à la con- 
centration totale des particules constituant le milieu actif, de sorte 
que les centres actifs peuvent être considérés en première approxima- 
tion comme étant indépendants les uns des autres. On peut étudier les 
phénomènes physiques qui se produisent dans le milieu actif en 
partant d’un certain centre actif en interaction avec le champ de 
rayonnement et avec le milieu macroscopique qui l'entoure. On sup- 
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pose que l'interaction entre les centres actifs et le milieu macros- 
copique n’est pas trop forte, ce qui permet de sélectionner une struc- 
ture bien déterminée de niveaux du centre actif. Ces niveaux peuvent 
être par exemple des niveaux électroniques d'un atome libre, des 
niveaux de vibration-rotation de la molécule dans un gaz, des ni- 
veaux électroniques d’un ion dans un solide (voir $$ 3.1 et 4.6). 

Les centres actifs réels possèdent généralement un système assez 
riche de niveaux énergétiques. Pourtant, pour le fonctionnement du 
laser ne sont importants que certains de ces niveaux, si bien que 


. 
. 


2,3 


CL. 


0, 
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Fig. 5.7 


pour les calculs on simplifie le système de niveaux et on ne considère 
que les niveaux nécessaires. Si le nombre de niveaux sélectionnés est 
égal à x, on parle d'un modèle de laser à 7 niveaux. On utilise le 
plus souvent des modèles de laser à trois ou à quatre niveaux et plus 
rarement à six niveaux. La figure 5.7 représente les schémas des ni- 
veaux pour les modèles de laser à trois et à quatre niveaux. Les dé- 
signations adoptées dans cette figure signifient : une flèche verticale 
simple: l'excitation (le pompage); une flèche verticale double: les 
transitions produisant la génération du rayonnement; des flèches 
obliques : des transitions auxiliaires ; 0 le niveau fondamental; Z le 
niveau de travail inférieur ; 2 le niveau de travail supérieur; à le 
niveau d’'excitation. Pour assurer le fonctionnement du laser il est 
nécessaire d’obtenir et de maintenir une inversion de population entre 
les niveaux de travail inférieur et supérieur. 


Dans le schéma à trois niveaux on constate une réunion des fonctions de 
niveaux : dans le schéma de la figure 5.7, a sont réunies les fonctions du niveau 
fondamental et du niveau de travail inférieur et dans le schéma de la figure 5.7, b 
les fonctions du niveau d’excitation et du niveau de travail supérieur. Une telle 
réunion n'est pas commode étant donné que tous les quatre niveaux doivent 
satisfaire à des conditions différentes. C'est ainsi par exemple que le niveau 
d’excitation doit être plus large (il vaudrait mieux que ce soit une bande éner- 
gétique) pour pouvoir utiliser au mieux l'énergie de pompage et, de plus, pour 
diminuer la durée de vie du centre actif à ce niveau. Au contraire, le niveau de 
travail supérieur doit être plus étroit, étant donné que l’accumulation de centres 
actifs à ce niveau exige que ce domaine soit métastable. Dans cette perspective, le 
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schéma de la figure 5.7, b est le plus défavorable. La réunion des fonctions 
du niveau fondamental et du niveau de travail inférieur, caractéristique du 
schéma de la figure 5.7, a, est aussi défavorable puisque le maintien de l'inver- 
sion de population exige que le niveau de travail inferieur puisse se vider assez 
vite. Ainsi, le schéma le plus optimal est un schéma à quatre niveaux (schéma 
de la figure 5.7, c). 


Le milieu actif d’un laser est caractérisé par un coefficient liné- 
aire d'amplification optique x, et un coefficient linéaire d'absorption 
dans les centres inactifs et de diffusion x.. Le coefficient x. décrit 
les pertes dans le milieu actif si bien qu'on l'appelle souvent coef- 
ficient de pertes. Pour l'étude de la propagation du flux lumineux 
dans le milieu actif nous allons partir d’une expression analogue à 
la loi différentielle de Bouguer (4.1.13): 


AS —= [#1 (2) — Ho] S, (2) dz. (5.6.1) 


Dans cette expression S,, (z) est la densité du flux lumineux se pro- 
pageani dans le milieu actif le long de l’axe des 2. dS,, l’accroisse- 
ment de densité de flux sur le parcours de z à z + dz. Nous supposons 
que le rayonnement est monochromatique et que sa pulsation w 
correspond à la transition entre les niveaux de travail inférieur et su- 
périeur du centre actif. Si le milieu considéré est homogène, le coef- 
ficient x. est indépendant de z. Quant au coefficient d’amplifica- 
tion x, il dépend de z et cette dépendance présente, comme il sera 
montré plus loin, une importance de principe. 

Si dans un certain point z du milieu actifon a 


#1 (2) — Ko € 0, (5.6.2) 
cela signifie qu’en ce point le milieu est absorbant ; si au contraire 
#1 (2) — %X2 >> 0, (5.6.3) 


le milieu est en ce point amplificateur. 
Signalons pour conclure que nous n’examinons ici que des phé- 
nomènes qui se déroulent dans le milieu actif en régime permanent. 


Variation de la population des niveaux de travail en fonction de 
la densité de flux de rayonnement. Désignons par n° et n° les popula- 
tions initiales respectivement du niveau de travail inférieur et du 
niveau de travail supérieur du centre actif. Supposons, pour simpli- 
fier, que les multiplicités de dégénérescence des niveaux de travail 
sont identiques (g, = g.). Admettons que par un procédé quelconque 
soit assurée une inversion de population entre les niveaux de ma- 
nière que n$ > ni. 

Soit un flux lumineux qui se propage le long de l’axe des z à 
travers le milieu comportant des centres actifs considérés ; S, (2) est 
la densité de ce flux, z la longueur du trajet parcouru par le flux dans 
le milieu étudié. Le rayonnement induit dans les centres actifs deux 
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processus de sens opposé: les transitions 7 —> 2 (l’absorption) et 
les transitions 2 —+ 7 (l'émission stimulée). Puisque n5 > ni, 
le processus d'émission stimulée sera prédominant et, par consé- 
quent, x1>>0. Si, de plus, la condition (5.6.3) est réalisée, l’inter- 
action avec les centres actifs doit avoir pour résultat une amplifi- 
cation du rayonnement. Dans ce cas, S,, (z) est une fonction croissan- 
te de la coordonnée. 

Il est évident qu'avec la croissance de S,, (z) les probabilités 
aussi bien des transitions 1 — 2 que des transitions 2 — 7 augmen- 
teront elles aussi. Dans ces conditions, la différence initiale entre 
les populations des niveaux de travail deviendra de plus en plus 
petite et les populations des niveaux s’égaliseront progressivement 
(les processus d'absorption et d'émission stimulée vont se compenser 
progressivement d’une manière de plus en plus complète). C’est 
ainsi qu'avec la croissance de S,, (z) la différence de populations 
An (z) = n; — n, doit tendre vers zéro. On peut montrer que 


» — ___ riz nf 
An (z) Tan Ce (5.6.4) 
où vest la vitesse de propagation du rayonnement dans le milieu et 
&j° un paramètre qui caractérise la vitesse d’égalisation des popula- 
tions des niveaux de travail au fur et à mesure qu'augmente la den- 
sité de flux (plus «.,. est grand, plus vite se déroule le processus d'éga- 
lisation des populations des niveaux). Le paramètre «;. est appelé 
paramètre de non-linéarité dans le canal Z—2. 


Le résultat (5.6.4) est facile à obtenir pour le cas particulier où le centre 
actif ne possède que deux niveaux. Ecrivons l'équation cinétique (3.8.7) pour 
la population du niveau Z sous la forme 


dn : 
= BaPu + abri — M BisPo— mie, (5.6.5) 


Où Py = Sy/v; BaPo est la probabilité de la transition 2 —+ 7 stimulée par le 
rayonnement P,; 21 la probabilité résultante de la transition 2 — 7 due 
aux autres causes possibles (l'émission spontanée, l'émission stimulée par un 
rayonnement en équilibre, les transitions non optiques); B,,p, la probabilité 
de la transition 7 — 2 stimulée par le rayonnement p,,; B,° la probabilité 
résultante de la transition Z — 2 due à d’autres causes. Puisque nous considé- 
rons une situation stationnaire, on a dn,/dt = 0. On obtient finalement un 
système d'équations 


lolna =(B106 + P12)/(B210w + Bar) } 


Ni Re 


(5.6.6) 


où n est le nombre total des centres actifs par unité de volume. En résolvant 
ce système d'équations et en tenant compte du fait que B;2 = B:,, on obtient 


Âñ= Ro—n=" (B12 — B21)/(B12 + Bo1) ; (5.6.7) 


Bis 15 
Fe BieBer 0 
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Le résultat (5.6.7) s'accorde avec l'expression (5.6.4) et le paramètre de non- 
linéarité &;, s'exprime alors par 


Ce = 2B,2/(B12 + Bai) - (5.6.8) 


Effet de saturation. L'effet optique non linéaire de saturation 
mentionné au $ 5.1 est dû à la variation des populations des niveaux 
des centres actifs du milieu en fonction de la densité du flux lumi- 
neux traversant ce milieu. C’est pourquoi l'effet de saturation est 
« contenu », de fait dans le résultat (5.6.4) et le paramètre de non- 
linéarité &.. sert de mesure quantitative de cet effet. En utilisant 
les expressions (5.6.4) et (4.1.19), on peut mettre le coefficient d’am- 
plification optique %. sous la forme suivante: 

x (2) = 21 liwAn (2) = x° / [1+%25,(4)], (6.6.9) 
où x1 = (Ba/v) kw (n$s — ni) est ce qu’on appelle le coefficient 
d'amplification initial; il est caractérisé par le degré de l’inversion 
defpopulation des niveaux de travail pour p, — 0. 


Remarquons que la quantité 
oO = B:,#0/v (5.6.10) 


exprime la section effieace de la transition 2 — 1 stimulée par le rayonnement 
P,- En effet, la section efficace d'un processus est la probabilité de ce processus 
par unité de temps, divisée par la densité de flux des photons incidents (cette 
circonstance a éte indiquée plus haut au $ 2.6). Dans le cas considéré, la pro- 
babilitée du Ro est donnée par B.,p,, ; quant à la densité de flux photonique, 
elle est évidemment égale à la densité de flux lumineux divisée par l'énergie 
du photon: S,/hw ou p,v/ño. 


Dans un milieu amplificateur, la fonction S, (z) est croissante 
et, par conséquent, la fonction %x, (z) doit, en vertu de (5.6.9), dé- 
croître. La diminution du coefficient d'amplification x, ralentira à 
son tour la croissance de la densité de flux S,, (z) et, par conséquent, 
la diminution ultérieure du coefficient d'amplification %,. A la limi- 
te (: — co), le coefficient d'amplification en diminuant tendra vers 
la valeur du coefficient de pertes x.. Dans ces conditions, la densité 
de flux S, (z) croîtra en tendant vers une certaine valeur limite 
Slim qui est définie par la condition de compensation mutuelle de 
l’amplification et des pertes: 


K1 = Ho: (5.6.11) 


En portant dans (5.6.11) le résultat (5.6.9), dans lequel la quantité 
S, (z)-est remplacée par Silim, on trouve 


Se = LV (x! — K2)/H2 12. (5.6.12) 


La figure 5.8 montre l’allure qualitative des fonctions x, (z) et 
S, (z) pour un milieu amplificateur. Rappelons que z est la longueur 
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du trajet parcouru par le rayonnement dans le milieu. Les courbes 
de cette figure illustrent bien l'effet optique non linéaire de satu- 
ration. 


Fig. 5.8 


Variation de la densité de flux en fonction du trajet parcouru dans 
un milieu amplificateur. Etudions l'effet de saturation d’une façon 
plus rigoureuse. A cette fin, portons le résultat (5.6.9) dans l’équa- 
tion (5.6.1). Il vient 


AS __ (XŸ — 49) —%o (Ura/0) Sos (2) 
no IG non ve). (5.6.13) 


Multiplions le nominateur et le dénominateur de la fraction par 
v/x.%32 et introduisons la notation suivante: 


Si=v (x — %2)/H2%42. (5.6.14) 


Après cela l'équation (5.6.13) prend la forme 


dSw S1— Su (2) > = 
dz  So(z)+v/&s Su (2) #2. (5.6.15) 


Pour déterminer la valeur limite de la densité de flux Slim, 
correspondant à la saturation, posons dans (5.6.15) dS ,/dz = 0. Il est 
facile de voir que 


SU —S. (5.6.16) 


Compte tenu de (5.6.14), le résultat (5.6.16) coïncide avec le résultat 
(5.6.12) obtenu auparavant. 

Le résultat (5.6.15) permet de tirer toute une série de conclusions 
sur le mode de variation de la densité de flux au fur et à mesure que 
ce dernier se propage dans un milieu amplificateur : 

Si Sy (2) € S), on a dS,,/dz >> 0: le flux augmente avec la longueur 
du trajet parcouru dans le milieu; 

Si Sy (2) = So (0) = S1, on a dS,/dz = 0: le flux ne subit pas de 
variation lorsqu'il traverse le milieu amplificateur; 
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si S, (2) > S1 (pour cela il est nécessaire que S, (0) > S;), on a 
dS &/dz << 0: le flux diminue avec la longueur du trajet parcouru 
dans le milieu (bien que celui-ci soit amplificateur). 

Dans le cas particulier où la densité de flux lumineux est suffi- 
samment petite [S, (z) & Set S, (z) & v/«.l, l'expression (5.6.15) 
prend la forme 


Lu (49 — #2) Su (2) (5.6.17) 


d’où il découle immédiatement le résultat correspondant à la loi 
intégrale inversée de Bouguer f[cf. (4.1.14)]: 


So (2) =S (0) exp [(X2 — %2) z]. (5.6.18) 


La figure 5.9 représente l'allure de la fonction S,, (z) pour diffé- 
rentes valeurs de la densité initiale du flux S,, (0). La courbe 1 
correspond à la loi intégrale de Bouguer (5.6.18). La variation réelle 


Fig. 5.9 


de S,, en fonction de z ne correspond à la loi Bouguer que dans les 
limites du domaine hachuré. Dans ce domaine, la densité de flux 
lumineux est suffisamment petite pour que la non-linéarité du mi- 
lieu ne se manifeste pas; dans les limites de ce domaine, l’approxi- 
mation de l'optique linéaire est valable. L'examen de la figure 
montre que quelle que soit la valeur S, (0) de la densité d'entrée 
du flux, la fonction S, (z) tend vers une mème valeur limite carac- 
téristique du milieu actif donné. 


Passage du régime d’amplification au régime de génération: 
rôle de la cavité résonnante optique. Il résulte de ce qui précède que 
pour des z suffisamment grands, le milieu actif cesse de remplir ses 
fonctions amplificatrices ; la densité limite de flux dans le milieu 
ne dépend pas de la valeur de la densité d’entrée. On en tire une 
conclusion importante : la valeur limite de la densité du flux lumi- 
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neux doit s’observer pour une densité d’entrée aussi petite que l’on 
voudra. Bien plus, il peut ne pas y avoir du tout de flux d’entrée, 
étant donné qu'il existe toujours un rayonnement qui prend nais- 
sance à l’intérieur du volume du milieu actif grâce aux transitions 
spontanées. Cette dernière circonstance signifie que pour des valeurs 
suffisamment grandes de z (assurant une saturation du coefficient 
d'amplification), le milieu actif est capable de fonctionner en géné- 
rateur de rayonnement optique. 

Pour la réalisation pratique du régime de génération il est néces- 
saire d'introduire un facteur de sélectivité pour les états photoniques, 
en vue de «sélectionner» dans la 
multitude des transitions spontanées 
les transitions voulues, c’est-à-dire 
celles qui produisent des photons dont 
l'impulsion agit dans une direction 
déterminée (dans la direction de géné- 
ration). À cet effet, il est nécessaire 
que les dimensions du milieu actif 
soient suffisamment grandes dans la 
direction de génération et suffisam- 
ment petites dans les directions trans- 
versales. Une fibre fine de grande longueur peut servir d'exemple. 
Pourtant, dans la pratique, on augmente les dimensions du milieu 
actif moins dans le sens géométrique qu’en obligeant le rayonnement 
à traverser plusieurs fois le milieu actif dans la direction de l’axe 
d’une cavité résonnante optique munie de miroirs qui réfléchissent 
le rayonnement. C'est cette cavité résonnante optique qui introduit 
le facteur de sélectivité mentionné plus haut. 

C’est ainsi que l'effet optique non linéaire de saturation et le 
facteur de sélectivité des états photoniques obtenu à l’aide de la 
cavité résonnante optique assurent le passage du milieu actif du 
régime d'amplification au régime de génération *). 

Le schéma de principe du laser est simple. Il est représente sur 
la figure 5.10 dans laquelle on distingue Z: le milieu actif, 2: le 
système d'’excitation du milieu actif (le système de pompage), 3: les 
miroirs de la cavité résonnante optique qui déterminent dans l’es- 
pace la direction de génération OO, (l’axe optique de l'appareil). 

Dans le processus de génération du rayonnement laser on peut 
relever trois éléments de principe qui sont communs aux lasers de 
tous les types. Premièrement, le pompage excite les centres actifs et 
les « prépare » ainsi à la production en masse des photons grâce 
aux processus d'émission induite (stimulée). L'énergie de pompage 
est utilisée pour. produire un ensemble de centres actifs et ensuite 


Fig. 5.10 


*) Nous considérons ici une génération continue. Lors du fonctionnement 
en impulsions, le coefficient d'amplification peut ne pas atteindre sa saturation. 
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pour maintenir l’inversion de population entre les niveaux de tra- 
vail. Deuxièmement, les transitions spontanées dans les centres 
actifs font apparaître dans le milieu actif des photons qui jouent le 
rôle des stimulateurs des transitions provoquant le rayonnement la- 
ser. Comme ces photons sont produits spontanément, leurs états se 
caractérisent par une dispersion considérable et en particulier leur 
répartition par directions est isotrope. Troisièmement, la cavité 
résonnante optique introduit un facteur de sélectivité : elle fonction- 
ne comme si elle sélectionnait les états dans lesquels les photons 
apparus spontanément se conservent et il y a stimulation des proces- 
sus d'émission induite. C’est dans ces états que s'accumulent les 
photons qui quittent finalement le milieu actif sous forme de rayon- 
nement laser. 

Les causes des propriétés hautement cohérentes du rayonnement 
laser résident : premièrement, dans la nature de l'émission stimulée 
dont l’existence et les propriétés s'expliquent par le caractère de 
« bosons » des photons (voir $ 2.1) et, deuxièmement, dans l’emploi 
d’une cavité résonnante optique qui assure une population sélective 
des états photoniques par suite des transitions stimulées. La cavité 
résonnante sélectionne des états photoniques déterminés et « retire 
du jeu » les photons qui sont apparus spontanément dans tous les 
autres états. Plus le nombre d'états photoniques sélectionnés par la 
cavité résonnante optique est faible, plus cette sélection est rigou- 
reuse, plus la répartition des photons par états est sélective et iné- 
gale et, par conséquent, les propriétés cohérentes du rayonnement 
laser sont plus élevées (voir $ 1.7). 


Principe de l’amplification quantique et réalisation de la réaction dans 
le laser. Le principe d'amplification utilisé par exemple dans les générateurs 
à tubes électroniques (emploi de boucle de réaction pour réinjecter une fraction 
de l’énergie produite par le système oscillant dans le même système) peut être 
dit classique. Tant qu il s’agissa it de mettre en valeur des gammes de longueurs 
d’ondes de plus en plus courtes, ce principe de production d'ondes n'était pas 
remis en question. Seul le type de système oscillatoire subissait des modifica- 
tions (du circuit oscillant à constantes localisées dans les générateurs à tubes 
électroniques jusqu'à la cavité résonnante dans les générateurs d'ondes hyperfré- 
quences). C'est ainsi que les radiophysiciens ont pu maitriser la gamme d'ondes 
submillimétriques. On sait que les dimensions geométriques de la cavité réson- 
nante pour un générateur d'hyperfréquence doivent être de l’ordre de grandeur 
de la longueur d'onde à produire. Cette circonstance n’a pas permis à elle seule 
de franchir la barrière submillimétrique. Il s'est avéré impossible de continuer 
à progresser vers le domaine des ondes plus courtes en conservant le principe 
d'amplification classique. Il fallait trouver un autre principe d'amplification. 

Un saut qualitatif a eu lieu grâce à l’invention et à l'emploi d'un nouveau 
principe d'amplification appelé principe d'amplification quantique. Ce principe 
se caractérise par l'addition des énergies de rayonnement produites par une 
multitude de systèmes oscillants au cours d’une émission stimulée. Les systèmes 
oscillants auxquels on peut appliquer le principe d'amplification quantique 
sont des particules, des éléments de matière: atomes, ions, molécules, paires 
électron-trou. 
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A l'origine on utilisait le nouveau principe d'amplification là où les possi- 
bilités du principe d'amplification classique étaient epuisées, c’est-à-dire dans 
la gamme des hyperfréquences. Les amplificateurs correspondants fonctionnant 
selon ce principe ont reçu pp Aon de masers. Peu de temps après on s’est 
aperçu que le principe de l'amplification quantique était remarquablement 
fécond : il a permis une progression aisée sur l'échelle d'ondes électromagnéti- 
ques dans les domaines de l’infrarouge, de la lumière visible et même de l’ultra- 
violet. C’est ainsi que sont apparus les lasers, c’est-à-dire les générateurs opti- 
ques quantiques. 

Le principe d'amplification quantique détermine les particularités que 

résente la réalisation de la réaction dans le laser. Rappelons que le générateur 
à tubes électroniques comporte un dispositif spécial destiné à régler le transfert 
de l'énergie de la source au système oscillant: le tube électronique avec le 
système de réaction. Quant au laser. il n’exige, à vrai dire, aucun dispositif 
spécialement construit pour réaliser la réaction. D’après le principe d'amplifi- 
cation quantique, l'énergie d'un système oscillant (autrement dit, d’un centre 
actif) s'ajoute à l'énergie des deuxième, troisième, etc., systèmes oscillants 
(centres actifs). Quant à la régulation de ce processus d’addition des énergies 
assurant les rapports de phases requis, elle se fait automatiquement gräce à la 
nature même de l'émission stimulée. Dans ce sens, la réaction dans le laser est. 
réalisée automatiquement, elle est conditionnée par Ja nature de l'émission 
stimulée. 

Pourtant, dans la pratique, il s'avère avantageux de renvoyer au milicu 
actif une fraction du rayonnement pour qu'il le traverse encore une fois. et de 
fournir ainsi au rayonnement un apport complémentaire de la part des systèmes 
oscillants (des centres actifs) qui ont déjà « travaillé » ou n’ont pas encore « tra- 
vaillé ». On utilise à cet effet une cavité résonnante optique et on dit, en ce 
sens, que cette cavité réalise la réaction dans le laser. Cependant, on ne devra 
pas oublier que selon le principe d'amplification quantique la réalisation de la 
réaction n’est pas une fonction de principe de la cavité résonnante optique. 
Comme on l’a vu au point précédent, la fonction de principe de la cavité réson- 
nante optique dans lé leser consiste à sélectionner les états photoniques « permis » 
et donc à produire un faisceau lumineux possédant des propriétés de cohérence- 
déterminées. 


Condition de génération continue. Soient Z la longueur du milieu 
actif (voir fig. 5.10), R, et R, les coefficients respectifs de réflexion 
du miroir de gauche et du miroir de droite de la cavité résonnante 
optique. Désignons par S (z) la densité de flux lumineux qui se- 
propage du miroir de gauche vers le miroir de droite. En utilisant 
(5.6.1) on trouve 


L 
In [S (LYS (0)] = | Lx (2) — %] dz (5.6.19) 
0 


ou encore 
In [S (LYS (0)] = L ({x1) — %e), (5.6.20} 


où (%x.) est la moyenne du gain d’amplification sur la longueur du 
milieu actif. Mettons (5.6.20) sous la forme 


S (L) = S (0) exp [L({%x1) — x) = S (0) T. (5.6.21} 
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‘On voit qu’après une seule traversée du milieu actif, la densité de 
flux lumineux sera multipliée par T7. Il est évident que la même con- 
clusion est valable pour le flux qui se propage en sens inverse: du 
miroir de droite vers le miroir de gauche. 

Si la densité d’un flux partant du miroir de gauche vers le miroir 
de droite est égale à S (0), sa densité à l’approche du miroir de droite 
sera TS (0). Après réflexion sur le miroir de droite, le flux qui fera 
le parcours de retour aura une densité R,TS (0). A l'approche du 
miroir de gauche, sa densité sera égale à R,T?2S (0). A la suite de la 
réflexion sur le miroir de gauche, la densité de flux prendra une 
valeur R,R,T*S (0) qui devra être égale, étant donné l’état station- 
naire des processus, à la densité initiale S (0). On obtient donc 
R;,R,T°S (0) = S (0), ou 


T =(R1R2) À. (5.6.22) 
Compte tenu de (5.6.21), on en déduit 
(ts)=%2+L7'In(RiR2) 7". (5.6.23) 


C'est la condition de génération continue: le coefficient d’amplifi- 
Cation moyen est égal à la somme des pertes dans le milieu actif (x.) 
et des pertes dues à l'énergie qui quitte le milieu actif sous forme de 
rayonnement laser (L-! In (R,R.)-!/*). Le premier type de pertes 
‘est souvent appelé pertes nuisibles et le deuxième pertes utiles. 
On a intérêt à comparer (5.6.23) avec (5.6.11). 

Connaissant le coefficient de pertes utiles, on peut calculer la 
fraction de la puissance lumineuse produite dans le milieu actif 
qui quitte ce milieu sous forme de rayonnement laser. Cette frac- 
tion est évidemment donnée par le rapport du coefficient de pertes 
utiles au coefficient de pertes totales: 


j=L"'In(RR) ‘? | [ #9 + In (R,R:)" ._ (5.6.24) 


Puissance d’un rayonnement laser. Désignons par W la puissance 
du rayonnement laser. Elle peut être représentée sous la forme sui- 
vante: 


W = LojW®®, (5.6.25) 
où © est l’aire de la section transversale du milieu actif et Wëûn 
la puissance produite par unité de volume du milieu actif. En vertu 
de (4.1:17), on peut écrire 

Wen — (y) SE (5.6.26) 


où la densité de flux Sfr doit être définie par l’expression (5.6.12), 
dans laquelle x, est remplacé par la somme x, + L”11n (R,R.) !° 
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qui tient compte aussi bien des pertes inutiles que des pertes utiles: 


Gel%e+ Lin (R;R:)" ne] 


(5.6.27) 


En réunissant les résultats (5.6.24) à (5.6.27) et en tenant compte de 
la condition de génération continue (5.6.23), on obtient 


y = Lov Ex? 47 In (RiR) "| X 


Lis 
L-iln(R,R.)"!/° 


X 1 = 
+ ln (RiR)T 


(56.28) 


Une analyse plus poussée de l'expression (5.6.28) exige en par- 
ticulier qu’on tienne compte de la variation des paramètres &js 
et x; avec la structure des niveaux du centre actif, de l'interaction 
entre le centre actif et le thermostat ainsi que de l'intensité de 
pompage. 


Laser à pompage optique et générateur paramétrique de lumière. 
Comparons, au point de vue de la physique des processus, un laser et 
un générateur paramétrique de lumière. Supposons, pour rendre plus 
commode cette comparaison, que l’excitation des centres actifs dans 
le laser est réalisée à l’aide d’un pompage optique cohérent, au moyen 
d'un laser auxiliaire. De plus, supposons que la fréquence du rayon- 
nement produit par le laser est continuellement variable, au gré de 
l’expérimentateur, dans certaines limites *). 

Le laser considéré présente beaucoup d’analogies avec un géné- 
rateur paramétrique de lumière. Premièrement, pour le pompage, on 
utilise dans les deux cas une onde lumineuse cohérente et. par consé- 
quent, dans les deux cas, a lieu la transformation d’une lumière 
cohérente en une autre lumière cohérente. Deuxièemement, dans les 
deux cas, on assure une variation continue de fréquence du rayonne- 
ment produit. Les schémas des deux générateurs de lumière sont 
aussi identiques, c'est le schéma représenté sur la figure 5.4: une 
onde cohérente de pompage de forte intensité, qui se propage le long 
de l’axe de la cavité résonnante, traverse une certaine substance se 
trouvant à l'intérieur de cette cavité, ce qui provoque la génération 


*) Cette variation continue peut être obtenue par exemple dans les lasers 
à colorants: en introduisant des pertes sélectives dans la cavité résonnante on 
obtient des raies de génération étroites dont on peut faire varier la position dans 
les limites de la bande de luminescence du colorant ayant une largeur de l’ordre 
de 0,1 micron. 
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d'ondes lumineuses secondaires dans cette substance (« miliew 
actif »). 

Cependant malgré cette ressemblance extérieure (accentuée par 
un choix approprié du laser), il existe entre un laser et un généra- 
teur paramétrique de lumière une différence de principe. Les phé- 
nomènes qui se produisent dans le milieu actif du laser sont des 
phénomènes optiques non linéaires incohérents: d’abord l’onde de 
pompage est absorbée par la substance, en excitant les centres 
actifs; une désexcitation des centres actifs se produit ensuite, ce 
qui provoque la génération d’une onde secondaire. Quant au généra- 
teur paramétrique de lumière, son « milieu actif » est le siège de 
phénomènes cohérents: dans le milieu non linéaire l'onde de pom- 
page «se transforme » directement en ondes secondaires; aucune 
transition réelle ne se produit, dans ce cas, dans la substance. C’est 
ainsi que Ja différence de principe entre un laser et un générateur 
paramétrique de lumière se ramène à la différence de principe qui 
existe entre les phénomènes optiques non linéaires incohérents et 
cohérents. 

Il en découle une différence dans la nature des « milieux actifs » 
utilisés dans les générateurs de lumière que nous considérons. Dans 
le générateur paramétrique de lumière, on a un cristal non linéaire 
qui est orienté de façon déterminée par rapport à l’axe de la cavité 
résonnante, et la commande de fréquence est obtenue en modifiant 
l'orientation du cristal: un tel « milieu actif » ne comporte aucun 
centre actif. Au contraire, le laser n’utilise aucun cristal non linéaire, 
mais ses centres actifs sont d'une importance primordiale par leurs 
propriétés, leur concentration et le mode de leur interaction avec le 
milieu. Si dans le générateur paramétrique de lumière la substance 
« participe » à la transformation de lumière en lumière, pour ainsi 
dire de façon globale, dans le laser sa « participation » est repre- 
sentée par des centres actifs isolés dont chacun est le siège de transi- 
tions quantiques déterminées. La concordance mutuelle de ces tran- 
sitions, qui confère la cohérence à l’onde lumineuse produite, est 
due au caractère de « bosons » des photons (à la spécificité de l’émis- 
sion stimulée) d’une part et à la présence d’une cavité résonnante 
optique d'autre part. 

Il est clair qu’à la différence du générateur paramétrique de lu- 
mière, la cohérence de l’onde de pompage dans le laser n’est pas un 
facteur obligatoire en principe. Généralement, le pompage optique 
est réalisé à l’aide d’un rayonnement incohérent. De plus, dans de 
nombreux cas on n’a pas recours au pompage optique. On sait que 
dans les lasers à gaz on utilise largement l'excitation des centres 
actifs due aux collisions inélastiques des particules dans le plasma 
d’une décharge dans le gaz. Dans ce cas, la ressemblance même exté- 
rieure entre un laser et un générateur paramétrique de lumière dis- 
paraît. 
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5.7. Effets non linéaires observés lors de la propagation 
des impulsions lumineuses de grande puissance 
dans un milieu 


L'étude de la propagation des impulsions lumineuses de grande 
puissance dans des milieux amplificateurs et absorbants a un grand 
intérêt physique et pratique. Il suffit de signaler qu'à ces études 
sont liés l’obtention d'impulsions lumineuses de grande puissance 
courtes et ultra-courtes, l'étude de la dynamique des lasers fonction- 
nant en impulsions, l’emploi d’obturateurs phototropiques. 


Sources de non-linéarité. Un fait très important est que l’in- 
teraction entre une impulsion lumineuse de grande puissance et un 
milieu amplificateur (absorbant) a un caractère non linéaire. On 
peut indiquer plusieurs sources de non-linéarité de cette interaction. 
Quant aux deux sources principales on peut les concevoir sans peine, 
en analysant l’expression générale donnant le coefficient d'ampli- 
fication (d'absorption) optique: 


x = O6 An. (5.7.1) 


Dans cette expression, © est la section efficace de transition optique 
entre les niveaux considérés de populations n, et nr, et An la valeur 
de l’inversion de populations entre ces niveaux (An = n, — n;). 
L'expression (5.7.1) peut être considérée comme une généralisation 
du résultat (5.6.9), compte tenu de (5.6.10). 

Une première source de non-linéarité est liée à la dépendance de 
la quantité An par rapport à la densité de flux lumineux S. Il s’agit 
évidemment de l’effet optique non linéaire de saturation que nous 
avons étudié au $ 5.6. 

Une deuxième source de non-linéarité a pour origine la variation 
de la section efficace © en fonction de la densité de flux lumineux S. 
Dans le cas des transitions à un seul photon cette dernière non-linéa- 
rité ne se manifeste pas; en effet, la section efficace © définie par 
l'expression (5.6.10) est indépendante de S. Pourtant, cette non- 
linéarité peut se manifester de façon substantielle si la transition 
fait intervenir plusieurs photons à la fois. C’est pourquoi on con- 
vient de l’appeler non-linéarité des transitions à plusieurs photons. 


Expliquons ceci sur un exemple d'absorption à trois photons: supposons 
que la transition Z — 2 comporte l’absorption de trois photons dans un seul 
et même état s. Pour déterminer la probabilité d’une telle transition on peut uti- 
liser les expressions (2.7.2) et (2.7.3) qui ont servi à l’étude du processus à trois 
photons de la génération paramétrique de lumière. En le faisant, il convient 
de tenir compte du fait que le processus d'absorption à trois photons que nous 
considérons ici est un processus incohérent et que les trois photons sont détruits. 
Il est facile d'établir que la probabilité du processus considéré sera propor- 
tionnelle à W3, c’est-à-dire proportionnelle à S3. I] s'ensuit que la section efficace 
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du processus doit être proportionnelle à S°. On est donc en présence d'une non- 
linéarité qui se traduit par la dépendance de la section efficace © vis-à-vis de la 
densité de flux S. 


Les deux sources de non-linéarité qui viennent d’être indiquées 
se manifestent par la non-linéarité du coefficient d'amplification 
(d'absorption). En outre, il existe évidemment d’autres sources de 
non-linéarité qui sont dues par exemple à la non-linéarité de l'indice 
de réfraction du milieu. Remarquons que dans la propagation des 
impulsions lumineuses dans les milieux amplificateurs et absorbants 
c'est la non-linéarité liée à l’effet de saturation qui est le mieux 
étudiée. 


Relaxation longitudinale et relaxation transversale. Les condi- 
tions de passage d’une impulsion lumineuse à travers un milieu dé- 
pendent, pour une très large part, de la nature des processus de rela- 
xation qui se produisent dans ce milieu. En étudiant n'importe quel 
milieu réel, on se voit pratiquement dans l’impossibilité de tenir 
compte de toute la diversité des processus de relaxation; c’est 
pourquoi on a généralement recours à une méthode simplifiée qui ne 
tient compte que des propriétés les plus importantes, communes à 
divers milieux. Cette méthode consiste à ne prendre en considération 
que les relaxations dites longitudinale et transversale, en introdui- 
sant des temps phénoménologiques de relaxation 7, et 7, respecti- 
vement. 

La relaxation longitudinale est une relaxation de l’inversion de 
populations entre les niveaux de travail: le temps de relaxation T,; 
correspond au temps de relaxation du niveau supérieur. Si la relaxa- 
tion de ce niveau se produit essentiellement grâce à l’émission spon- 
tanée, on peut appliquer au temps T7, les évaluations qui ont été 
obtenues au $ 2.5: de 10-* s pour les niveaux métastables jusqu’à 
1078 s pour les transitions dipolaires permises. 

La relaxation transversale est une relaxation de polarisation du 
milieu ; le temps de relaxation 7, correspond au temps d'extinction 
du moment dipolaire à haute fréquence des particules du milieu, 
induit par le champ d'onde lumineuse. La valeur de T, peut être 
considérée comme la caractéristique temporelle des processus de 
relaxation spin-réseau et de relaxation spin-spin mentionnés au 
$ 3.8. L'évaluation du temps T1, de relaxation spin-réseau a été 
faite au $ 4.7; d’après cette évaluation T7, Æ 107% à 10-! s. La 
valeur de Ar indiquée au $ 4.2 à l’occasion de la dispersion temporel- 
le de la susceptibilité diélectrique du milieu peut être considérée 
comme Ja limite inférieure du temps de relaxation T'.; rappelons que 
la valeur de At a été évaluée comme étant approximativement égale 
à 40716 5. 

Les évaluations numériques montrent que T, À T,. Cela signi- 
fie que la relaxation des populations des niveaux se produit d’une 
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façon considérablement plus lente que la relaxation de polarisation 
(le temps 7, est supérieur de quatre ordres de grandeur et plus au 
temps T.). Une exception devra être faite pour des gaz suffisamment 
raréfiés ; le temps de relaxation TZ, pour de tels gaz peut prendre des 
valeurs nettement supérieures aux évaluations données plus haut, 
de sorte que la différence entre T, et T, peut s'avérer relativement 
petite. 


Interaction « cohérente» et interaction « incohérente» entre: 
l’impulsion et le milieu. Le caractère de l’évolution subie par une 
impulsion lumineuse pendant la traversée d’un milieu est déterminé, 
pour une très large part, par les rapports qui existent entre les trois. 
paramètres suivants: la durée + de l'impulsion, le temps 7, de 
relaxation longitudinale et le temps T, de relaxation transversale. 
C'est surtout la relation entre t et 7, qui est importante. 

Si t > T,, cela signifie que la polarisation du milieu varie no- 
tablement plus vite que la forme de l'impulsion lumineuse; de ce 
fait, la polarisation « suit », si l’on peut dire ainsi, de façon quasi 
statique les variations de l’amplitude du champ lumineux. Dans 
ce cas on parle de l'interaction « incohérente » entre l'impulsion et le 
milieu. 

Si tT << T:, cela signifie que la polarisation induite du milieu 
n'arrive pas à relaxer pendant le temps de passage de l'impulsion 
lumineuse ; la polarisation du milieu ne « suit » plus de façon quasi 
statique l’amplitude du champ lumineux, mais se trouve déterminée: 
par le champ aux instants de temps précédents (un effet particulier 
de « mémoire » de la polarisation se manifeste). Dans ce dernier cas 
on parle de l'interaction « cohérente » entre l’impulsion et le mi- 
lieu. 

Le plus souvent, les conditions dans lesquelles est réalisée l’ex- 
périence correspondent à une interaction « incohérente ». Cependant, 
l'emploi d’impulsions lumineuses ultra-courtes et de milieux gazeux 
amplificateurs (absorbants) rend également possible une étude de 
l'interaction « cohérente ». 


Milieux amplificateurs. Indiquons brièvement quelques particu- 
larités caractérisant qualitativement le passage des impulsions lu- 
mineuses de grande puissance à travers un milieu amplificateur. Le 
plus étudié est le cas de l'interaction « incohérente » entre une im- 
pulsion courte (T7, & t € T.) et le milieu. Dans ce cas, on observe 
les deux effets suivants. Premièrement, on constate une amplifica- 
tion privilégiée de la partie avant de l'impulsion de sorte que le ma- 
ximum de l’impulsion « se déplace » sur son front. Il peut en résulter 
dans certains cas que le mouvement du maximum de l’impulsion se 
fait à une vitesse supérieure à celle de la lumière dans le milieu 
considéré. Deuxièmement, les impulsions à front en échelon ou à 
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front coupé subissent une contraction lors de la traversée du milieu. 
Le maximum de l'impulsion atteint d’abord lors de son déplacement 
l'endroit où le front est coupé, puis c’est le processus de contraction 
de l’impulsion qui commence. 


Remarquons que le déplacement du maximum de l'impulsion à une vitesse 
supérieure à la vitesse de la lumière n’est pas en contradiction avec le principe 
de causalité. En effet, marquons l'impulsion initiale d’une « entaille » quel- 
<onque portant une unité d’information. Il s'avère que cette « entaille » se 
déplacera dans tous les cas à la vitesse de la lumière dans le milieu considéré. 
Cela signifie que lorsque le maximum de l’impulsion se déplace avec une vitesse 
supérieure à 1 vitesse de la lumière, la position de « l’entaille » par rapport 
au maximum changera (si « l’entaille » se trouvait au début par en 
avant du maximum, elle pourrait se trouver en arrière du maximum après 
la traversée du milieu). L’impulsion peut être également « chargée » d’informa- 
tion par coupure de son front. Dans ce cas aussi, l'information ne pourra être 
transmise à une vitesse supérieure à la vitesse de la lumière : après avoir atteint 
Je bord avant de l’impulsion, le maximum cessera de se déplacer à une vitesse 
supérieure à la vitesse de la lumière parce qu’à partir de cet instant l’impulsion 
commencera à se contracter, comme il a été dit plus haut. 


Dans le cas d’une interaction « cohérente » entre une impulsion 
Tlumineuse de grande puissance et un milieu amplificateur, la réponse 
de ce dernier a un caractère oscillatoire (conséquence de la « mémoire 
de polarisation » du milieu), ce qui détermine une évolution assez 
complexe de l’impulsion au fur et à mesure qu’elle traverse le milieu. 
C'est ainsi par exemple que l’impulsion de départ peut être trans- 
formée en plusieurs impulsions. 


Milieux absorbants. Le passage d’une impulsion lumineuse de 
grande puissance à travers un milieu absorbant peut produire un 
effet optique non linéaire d’éclaircissement du milieu (voir $ 5.1). 
Le temps de relaxation de l’état éclairci est déterminé par la relaxa- 
tion des populations des niveaux de travail, c’est-à-dire par le temps 
T;. Si la condition T, & + € T, est réalisée, on a une interaction 
« incohérente » entre l'impulsion et le milieu, et l’éclaircissement de 
ce dernier subsiste après le passage de l’impulsion. Dans ce cas, le 
coefficient d’absorption est décrit par une expression qui ressemble 
à l'expression (5.6.9): 


x = X%/(1 + 20718) (5.7.2) 


{on notera ici un fait important : le coefficient d'absorption à l’ins- 
tant donné et en un point donné du milieu est déterminé par la va- 
leur du flux lumineux à cet instant et en ce point du milieu). Puis- 
que l'absorption diminue lorsque la densité S augmente, le maximum 
de l’impulsion lumineuse doit subir une absorption plus faible que 
ses fronts. Il s'ensuit que lorsque l’impulsion traverse un milieu, ses 
fronts deviennent plus raides alors que sa durée diminue. On peut 
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montrer que la contraction de l’impulsion est maximale pour S— 
= (V207;) 1. 

Au cours d'une interaction « incohérente », une fraction de l’éner- 
gie de l'impulsion est dépensée irréversiblement pour l’éclaircisse- 
ment du milieu, ce qui entraîne nécessairement un affaiblissement 
de l’impulsion. Dans le cas d’une interaction « cohérente », on peut 
observer une situation qualitativement différente. Grâce à la « mé- 
moire de polarisation » du milieu, l’énergie absorbée par le front de 
l'impulsion peut être restituée lors de sa décroissance, de sorte que 
finalement l'impulsion pourra se propager dans un milieu absorbant 
sans subir aucun affaiblissement (effet dit d’autopassage de l’im- 
pulsion lumineuse). 
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